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INTRODUGAO

A ideéia da possibilidade de separar os componentes de uma mis
tura isotopica por meio de um campo centrifugo foi sugerida por LINDE
MANN e ASTON (1) em 1919, Todavia, as primeiras experiencias realiza
das neste sentido por JOLY e POOL (2) no ano seguinte com centrifugas
bastante rudimentares nip lograram alcangar o €xito desejado. Somente
mais tarde, em 1939, apos a construgao das centrifugas a ga'.s, realiza-
da por BEAMS (3) na Universidade de Virgfnia, tornou-se possivel a se
paragio de isGtopos estaveis, como os de bromo e de cloro, com resulta
dos plenamente satisfatorios (4), —

O estudo da separagido de isdtopos, por centrifugagig em fase
gasosa, comegou realmente a despertar interesse teorico e pratico, quan
do, durante a Segunda Guerra Mundial, surgiu o prgblema. da produ¢ido em
larga escala de uranio enriquecido de seu isdtopo 235U, Nos Estados Uni
dos foram entdao desenvolvidas, por BEAMS e colaboradores {5), as centri
fugas com ev'apora.g.io, concorrente e contracorrente, destinadas a sepE
ragao dos isotopos de uranio, na forma de hexafluoreto, enquantoque, sob
a orientagdo de COHEN (6), pesquisadores norte-americanos e britit’xicos
estabeleciam as bases da teoria geral da separagdo de isotopos estiveis
para éstes trés tipos de centrifugas. Tendo-se verificado, nestes estudos,
que a centrifuga contracorrente, originalmente proposta por UREY (7), a
presentava a maior eficiéncia de separagdo, centrifugas déste tipo foram
construidas em 1941 por empresas norte-americanas e montadas numa ins
talagdo pildto, na qual funcionaram com sucessoemrelacio ao grau de se
paragdo previsto pela teoria (8). Ao mesmo tempo, na A}emanha, GROTH
e colaboradores (9), visando também a separagio dos isotopos de uranio,
iniciaram a construgio de centrifugas a gas, baseadas no principio adota
do por BEAMS, enquanto que MARTIN e KUHN (10) desenvolviam uma teo
ria semelhante a de COHEN para a centrifuga a gas de contracorrente es
tabelecida por convecgio térmica.

Os trabalhos teoricos e experimentais realizados pelos pesqui
sadores norte-americanos permitiram que, ainda durante a Segunda Guer
ra Mundial, fsse elaborado nos Estados Unidos o projeto de uma instala
¢3o de separagdo dos istopos de uranio por centrifugacio, com a finalida
de de produzir em larga escala uranio enriquecido em 90% de 35U(s). To
davia, nesta época, os estudos da separacao de isotopos por difusao gaso
sa se encontravam em fase mais adiantada do que os de centrifugagdo. Por
esta razao, decidiu-se abandonar por completo a execugdo do projeto de
centrifugacio, embora tivesse sido estimado que o custo de suainstalagao
seria ligeiramente inferior ao da instalagdo de difusdo gasosa (5). Resul
tou desta decisdo que, nos Estados Unidos, durante mais de 15 anos, nao
se/registrou praticamente nenhum progresso no desenvolvimento de cen
trifugas para a separagao de isdtopos, permanecendo ainda interditada a
publicagao dos trabalhos realizados neste setor durante a Segunda Guerra
Mundial.

Por outro lado, terminadas as hostilidades, GROTH e colabora



dores (11, 12, 13) contmua.ram, na Alemanha, o desenvolvxmento déste pro
cesso de separa;ao de isotopos, chegando a construir, até 1959, no Insfi
tuto ds Fisico-Quimica da Universidade de Bonn, tres modelos de centri-
fugas contracorrentes cada vez mais aperfe:tgoa.da.s. que designaram por
UZIB, ZG3 e ZG5, respectivamente. Com a centnfuga, modelo UZIIIB,
foi realizada em 1957 a separagao dos isotopos de uramo (11, 14), tendo-se
obtido resultados plenamente satisfatorios. As centrifugas, modelo ZG3,
foram adqmnda.s pela Comissao Nacional de Energia Nuclear (15), enquan
to que a centrifuga, modélo ZGS5, tambem foi utilizada por GROTH e cola.
boradores (16, 17) para a rea.hza.g,a.o das. ex‘penencul.a de separagao de 1so
topos de’argonio e de uranio. Pretendiam estes pesquisadores “construit
ainda centrifugas de maiores dunensoes do que as do modélo ZG5, assim
como msta.la.r uma cascata de separagio de isotopos ‘de uranio composta
de 7 centnfugas {13, 18); todavia, os dados experimentais relativos a es-
tas unidades e a cascata de separagio projetada nido foram publicados,

As centnfugas desenvolvidas por BEAMS e GROTH se baseiam
no mesmo principio de construg.a.o, a saber, um :rotor cilindrico e &co
em movimento de rotag3o e suspenso entre dois tubos finos, de alta elas -
ticidade, que funcionam como o eixo de rotacao vertical e permitem a m
trodugao e retirada do gas da centrifuga. O rotor, acionado por um mo=
tor preso ao tubo superior, gira hvremente com elevada frequencxa. e a
estabilizagao do movimento de rotagdo é obtida mediante o emprego os dis
positivos especiais, os mancais de amortecimento, Com excegao de deta
lhes de natureza mecanica e das dimensoes, as centrn‘.uga.s de BEAMS &
de GROTH diferem entre si pela maneira segundo a qual e produzida acon
tracorrente gasosa no interior do rotor. Assim, enquanto que nas centri-
fugas americanas, esta contracorrente & obtida por meio da agao de bom

bas externas, nas alemas, a contracorrente é estabelecida’ por convecgao
téermica, conforme previa a teoria elaborada por MARTIN (19).

Na Unido Sovietica, durante o penodo compreendido entre 1946
e 1954, um grupo de pesquisadores alemaes e sovieticos, sob .a orienta-
¢ao dos cientistas alemdes STEENBECK SCHEFFEL e ZIPPE, ta.mbem
se dedicou ao desenvolvimento de centnfuga.s a gas para a sepa.ra.ga.o dos
isStopos de urdnio (20). Inicialmente, €ste grupo construiu centrifugas lon
gas, no interior das guaxs a contracorrente gasosa era produzida por meia
de um disco estacionario e pela agdo de forgas de Coriolis, o comporta-
mento desta contracorrente tendo sido analisado em detalhes por STEEN
BECK (21). Mais tarde, em 1954, ZIPPE {20) desenvolveu ainda na Unido
Soviética uma centrifuga curta, baseada num principio de construgao intei
ramente diferente do utilizado por BEAMS e GROTH, Em epoca postenor
ao ano de 1954, nenhuma informagao foi tornada pubhca. em relagdo ao de
senvolvimento das centrifugas sovieticas, No proprio trabalho de zAvD
RONROV e SAKODYNSKIJ (22), do Instituto Karpov de Fisico-Quimica da
Universidade de Moscou, publicado em 1962, que apresenta as diretrizes
adotadas no desenvolvimento dos diversos processos de separag ao de is0
topos estavexs e cita os trabalhos de GROTH, nenhuma referencm e feita
em relagao as rea.hza;oes sovieticas no campo da separagdo de isotopos
por centrifugacao.

As centnfug_as curtas construidas por ZIPPE (20) : apresentam
um rotor cilindrico e oco apoiado sobre uma agulha flexivel, que atua co
mo eixo de rotagao vertical, O acionamento do rotor é realizado na sua
tampa inferior e o movimento do rotor, que se di com elevada frequeéncia
de rotagdo, € estabilizado, de um lado, a.tra.ves da rotacao daagulhano in
terior de uma cavidade existente numa chapa elasticamente centrada e, de
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outro lado, gragas a presenca de um amortecedor magnetico na parte su-
perior do rotor. Introduzido o gis atraves do eixotubular superior, suare
tirada do rotor € efetuada por meio de tubos de Pitot concéntricos, sendo
um déstes tubos responsavel pela produgao da contracorrente no interior
da centrifuga, gragas a reducac da velocidade tangencial do gas, Estas
centn’fuga.g conduziram a resultados plenamente satisfatérios na separa
¢do dos isotopos de urinio, apresentando, na opinido de ZIPPE, nitidas
vantagens em relagdo aos outros tipos de centrifugas mencionados e tam
bem em telagdo ao processo da difusio gasosa, iy

A importancia da centrifuga a gas como um meio capaz de forne
cer urinio enriquecido para a produgao de energia de origem nuclear
em reatores de potencia, foi plenamente apreciada na Segunda Conferen
cia Internacional das Nagdes Unidas sdbre os Usos Pacificos na Energia
Atomica, realizada em Genebra, em 1958, Neste congresso foram apre
sentados trés trabalhos sSbre o processo de centrifuga¢ao por BEAMS (23],
GROTH (12) e KISTEMAKER (24), respectivamente, O primeitro destestra
balhos relata parte do estudo efetuado por BEAMS e colaboradores duran
te a Segunda Guerra Mundial e se réfere exclusivamente a verificagao da
teoria de COHEN (6) para os trés tipos de centrifugas anteriormente men-
cionados. O segundo trabalho -apresenfa ©8 progressos -realizados por
GROTH e colaboradores na construgao da centrifuga, modélo 2G3, enquan
to que no terceiro trabalho s3o analisadas por KISTEMAKER e colaborado
res as possibilidades economicas do Processo.de centrifugagdo para pe™
quenos enriquecimentos de uranio, chegando-se neste caso a2 resultados
fracamente favoraveis quando comparados com os do processo da difusiao
gasosa,

Em vista dos éxitos alcangados pelos pesquisadores europeus e
das potencialidades econdmizas do processo, em 1958 a Comissio Norte-Ame
ricana de Energia AtGmica dec:diu retomar o estudo da separacaodos isoto-
pos de uranio por centrifugagio em fase gasosa, considerando-o suficiente-
mente promissor para a execugaode um amploprograma de desenvolvimen
to, Dentro déste programa, ZIPPE (25) reproduziu, de 1958 a 1960,na UniveTr
sidade de Virginia e soba supervisiode BEAMS, as centrifugas curtas que
havia construido na Unido Soviética. Estas centrifugas forneceram excelen
tes resultados, quer do ponto de vista mecanico, quer em relagio\a poténciz
consumida, que € de apenas 10% da consumida no processo da difusio gasoaa,
embora o custode separagdoainda fGsse cércade 20 vézes mais elevado do
que o déste processo, para um nrégounitarioda centrffuga de US $ 1000.

Alem de incentivar estas pesquisas fundamentais, o programa
de desenvolvimento, elatoradce oela Comissao Norte-Americana de Ener
gia Atomica, previa a cou..cessio de maiores estimulos i iniciativa prive
da norte-americana parz a producdo industrial de centrffugas destinadar
ao enriquecimento isotopico de uranio. Neste sentido, ate o ano ce 1960,
as firmas '"General Electric Co, Y, "Thor-Westcliffe Research, Inc.,” e
""Decker Corporation' haviam mostrado um grande interésse em partic:
par déste ramo de atividades {26, 27).

Na_Republica Federal Alemi, a firma "Degussa' manifestou c
mesmo interésse pela construcio de centrifugas, a qual iniciou em 1959
sob a orientagao de ZIPPE (25). Esta firma patenteou em 1960 uma centri
fuga contracorrente curta, que apresenta caracteristicas mecanicas e con
sumo de poténcia semelhantes as das maquinas construidas por ZIPPE nos
iistados Unidos, porém pode ser manufaturada industrialmente a um prego
4~ US $235, Para o enriquecimento de uranio, esta centrifuga conduz a
um custo de separagido aproximadamente igual ao dobrodo correspondente
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ac processo da difusdo gasosa, existindo porém a possibilidade de reduzir
éste custo mediante o aumento da eficiencia de separa¢ao da maquina
{25, 27). )

Os trabalhos de pesquisa e de desenvolvimento de centrifugas a
ga’.s, realizados durante aflltima década, convenceram fina.lmgnte a Corpis-
sioNorte-Americana de Energia Atomica que, num futuro proximo,oproces
so da centrifugacdo iria competir economicamente com o da difusao gaso
sa no caso do enriquecimento isotopico do urdnios Contribuiu_para es-
ta mudanca de atitude o trabalho de ZIPPE (28), publicado em principios
de 1960, no qual uma comparagaoc bastante objetiva ¢ ~efetuada entre os
dois processos de separa¢do. Temendo, entao, a disseminagio da tecnolo
gia do processo de centrifugagao entre paises nio possuidores de arma-
mentos nucleares & sentindo-se, ainda, obrigada a proteger o investimen
to governamental de 3 bilhGes de dolares nas usinas de difusdo gasosa con
tra a possfvel concorreéncia de material fissil mais barato, esta entidade
decidiu, em meados de 1960, proibir a publicagao de qualquer informacgdo
tecnica ou operacional relativa as centrifugas em desenvolvimento nos Es
tados Unidos (27). Idéntica proibi¢ao foi estabelecida, meses mais tarde,
na Repiblica Federal Alema e na Holanda (29). Nestas condigGés a partir
de fins de 1960 nio se conhece nada acérca no progresso que o estudo dég

te processo de sepa.ra_.n;io de isétopos vern alcanc¢ando nestes trés pafses.

3 Tomada A decisdo de interditar a divulgagao dos aspectos tec-
nologicos do processo de centrifugagio, a Comissdo Norte-Americana de
Energia Atomica ainda ampliou consideravelmente suas atividades neste

"campo, tendo elaborado, em 1961, um programa ainda mais extenso do
que os anteriores, o qual obedece as seguintes diretrizes: (1) manutengio,
sob contrato, das pesquisas bisicas que vinham sendo realizadas na Uni
versidade de Virginia; (2) operagdo em escala experimental, pela firma
""Union Combide Nuclear Corp.", de centrifugas incorporandoatecnologia
até entio conhecida e (3) construgao de modelos mais avangados de centri
fugas em colaboragao com a indastria. Convém acrescentar quea despesa
prevista para a execugio deste programa era de 2 a 3 milhoes de dolares
anuais, em comparagao com 500.000 dolares gastos no mesmo setor em
1960 (29), e que atualmente empresas, como a "General Eletri¢ Co,", "W,
R. Grace And Co." e "Electro-Nucleonics, Inc." estiao participando ativa
mente deste programa (30). -

A partir de 1960 o processo da centrifugagao também comegoua
ser investigado no Japdo, Neste pafs, os estudos tedricos e a pesquisa
em escala experimental V’Em sendo conduzidos por um grupo de pesquisa
dores do Instituto Tecnoldgico de Tdquio, sob a orientagdo de OYAMA (31,
32, 33, 34, 35, 36), enquanto que o desenvolvimento tecnolégico +do pro-

-

cesso esta a cargo do grupo industrial "Toshiba'' (37). As investigagoes e

- -~ s s T
fetuadag ate a presente data, que nao se encontram sujeitas a restricoes

quanto a sua divulgacao, tem fornecido resultados satisfatorios na separa
cao dos isotopos de argonio.

Embora a grande maioria dos trabalhos citados se limite 2 des
crever o desenvolvimento tecnoldgico e a separagao de isotopos realizada
com a8 centn’fuga.s construidas, a teoria do processo de separagdo tam-
bém mereceu a atencgido dos investigadores, Neste sentido, as teorias ba
sicas apresentadas por COHEN (6), para o caso geral de qualquer centrl
fuga, e por MARTIN e KUHN (10), para o caso particularda centrifugacon
tracorrente, sofreram um posterior desenvolvimento nos trabalhos de KA
NAGAWA et al, (32, 33, 34), LOS e KISTEMAKER (38), GROTH eWELGE
(39), PARKER (40, 4l1) e BERMAN (42, 43, 44). Finalmente, quanto aos
4 ) S



aspectos economicos do proceaso, estes foram abordados, _.nao somente
nos trabalhos de KISTEMAKER e colaboradores (24) e de ZIPPE (28), co
mo tambem nos trabalhos de HAMEL (45) e de BOTTGER (46).

O resumo historico da separagao de isotopos estaveis pelo pro
cesso da centnfugag.a.o em fase gasosa, que acabamos de apresentar, evi
dencia nioc somente a 1mportanc1a que, em diversos paises, vem sendo da.
da a este processo de separagao, como tambéem a intensa atividade que es
ta sendo desenvolvida neste setor por mst1tu1g.oes de pesquisa e pela iml
ciativa.. privada, £ facil de compreender a razao deste acentuado 1nteres
se pela construgao de centrlfuga.s separa.doras de isotopos, quando. se tém
em mente que estas maquxnas constituem o meio mais promissor, espe-
cialmente em-” paxses destituidos de instalagoes de difusao gasosa, para a
obtengao de combuzcigvel nuclear baseado em uranio levemente enriqueci-
do de seu isotopo U, Foi por este motivo que também a Comissao Na
cional de Energia Nuclear decidiu considerar este processo de separagdo
de uotopos mediante a aquisigao de trés centrifugas desenvolvidas, como
modelo ZG3, por GROTH e colaboradores,

Em fins de 1958 estas centnfuga.s fora.m instaladas, com a nos
sa participagdo, no Instituto de Pesquisas Tecnologxcas sob a orientagac
de GROTH e de seus colaboradores WELGE e NANN.A fim de realizar tra
balho- de pesquisa no campo da separagao de 1sotop03 estaveis, com o au
xilio desta mata.la;ao de centrifugagao, descrita num trabalho de nossa au
toria {15), foi entido criada neste Instituto, a Secgiode Separaga.o de Iséto-
pos. Dentro das finalidades desta Sec;a.o, subordinada a nossa chefia, es
tabelecemos em 1959 o seguinte programa de pesquisas, dividido em tres
partea, a saber: (1) estudo da separagao dos isotopos de a.rgomo, (2) estu
dos de espectrometria de massas e (3) estudo da separagao dos 1sotopos
de uranio. Ag duas primeiras partes deste programa | foram conclmdas em
1963 e os resultados obtidos, assim como o estudo tedrico da centrifuga
contracorrente, se encontram descritos nos trabalhos de JORDAN e cola
boradores (47, 48, 49, 50, 51 e 52) e no trabalho de BULANG et al. (16}
A terceira parte, iniciada ainda em 1961 com os trabalhos -experimentais
relativos ao hexafluoreto de uranio, constituiu o objeto da presente tese,

A sepa.ra.ga.o dos 1sotopos de uranio, realizada na presente in-
veutxgagao, visa assim o estud? do enriquecimento de urdnio - natural de
seu 1sotopo pouco abundante , na forma de hexafluoreto, por meio da
centrlfuga.. modelo ZG3, na qual a contracorrente gasosa & eatabelecida
por convecgao térmica. Esta investigacdo, que ainda nio havia sido efetuada
com a centrifuga ern questa.o, de um lado, tem por f1nahdade ver1f1car a
possibilidade da aplicacio pratica da centrxfuza a separag¢do dos isotopos
em questdo e, de outro lado, tem por objeto complementar as teorias ba
sicas da centnfuga. contracorrente, ,pois estas, por si so, nao s3o suficien
tes para permitir o calculo das grandezas que caracterizam oprocesso de
separagao. Assim, a teoria desenvolvida por MARTIN e KUHN (10}, embo
ra forneca relagoes quantitativas, quando aplicada a gases pesados, como
o hexafluoreto de uranio, vem afetada de grandes incertezas decorrentes
das enormes simplificagdes feitas na sua elaboragdo. Por outro lado, a
teoria estabelecida por COHEN (6), embora quant1tat1vamente exata, é de
masiadamente geral, de modo a impossibilitar o computo das grandezas
necessarias a interpretacio exata do processo de separagao. No estudo
da dependenma. enire o enr1quec1mento e a vazao do gas que atravessa a
centrifuga, esta teoria, devido a sua grande generalidade, ainda falha no
sentido de fornecer equagoes que nio podem ser resolvidas sem o conhe-
cimento do perfil de escoamento da contracorrente no interior da centri-
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fuga.',Por éste motivo e, ainda, em vista da possivel aphcagg;o pratica da
centrifuga, foi necessario investigar o processo da separagao dos isoto
pos de uranio mediante a realizagao de experiéncias de separagao nas
quais o enriquecimentofoimedido em fungao dos parametros operacionais
da centrifuga,

Em vista destas consideragoes, a presente tése obedece ao es
quema clissico da apresentagao de um trabalho sxperimental, Assim, no
Capitulo I e feito um resumo da teoria da centrifuga contracorrente dando
-se enfase especial ao estudo das caracteristicas apresentadas pela cen-
trifuga de contracorrente estabelecida termicamente. No Capitulo II e des
crito o material utilizado, a saber: o hexafluoreto de uranio, e os cuida=
dos tomados no manuseio e na purificagdo déste material. No Capitulo II
encontra-se a descricao da aparelhagem usada, composta da.centrffuga,do
sistema de introducdo e retirada do gas da E:entrffuga e do espectrometro
de massas, assim como a descri¢do dos métodcs de medida empregados.
No Capitulo IV sio apresentadas as experiéncias de separagao realizadas
e, finalmente, no Capftulo V & realizada a discussao dos resultados obti-
dos nestas experiéncias, a qual é completada com as conclusodes as quais
se chegou na separagio de isGtopos efetuada.

Durante a realizagdo do presente trabalho recebemos a presti-
mosa colaboracdao das Secgoes de Agos Especiais, de Metrologia, de Mate
rias Primas Nucleares e de Transportes do Instituto de Pesquisas Te,cnr;
logicas, da Catedra n? 37 "Eletrotecnica Fundamental e Medidas Eletri-
cas" da Escola Politécnica da Universidade de S3o Paulo e da Secgao de
F{sica do Estado Solido da Faculdade de Filosofia, Ciéncias e Letras da
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sAPITULO I

TUNDAMENTOS TEORICOS DA SEPARACAO DE ISOTOPOS POR CENTRI-

E‘UGAEAO

A teoria da separagao de isotopos estaveis pelo processodacen
trifugagdo em fase gasosa se encontra desenvolvida de um modo completa
mente geral na obra de COHEN (6). Em um trabalho de nossa autoria {47
ipresentamos esta teoria para o caso eapecial da centrifuga contracorren
te, completando a exposigao com a discussio dos trabalhos de LOS e
TEMAKER (38) e de GROTH e WELGE (39), os quais se referema centri
fuga de contracorrente gasosa estabelecida por convecgao termica. -

, Neste ca.pftulo, temos em vista condensar esta teoria e a teo-
ria geral da separagio de isGtopos estiveis, abordando apenas os topicos
necessarios a interpretagao teorica da presente investigagao. A fim de ¢
vitar a necessidade de recorrer frequentemente 3 literatura original, a &
oresentacio destas teorias sera realizada de modo a encerrar a definigao
de todos 08 conceitos e a dedugdo de todas as equagoes que saoindispensa

veis a perfeita compreensao do assunto de que estamos tratando. .

1. RESUMO DA TEORIA DA SEPARACAO DE ISOTOPOS ESTAVEIS

A separac¢ao dos componentes de uma mistura de isétopos esta
veis fundamentalmente nio difere da separagio dos componentes de uma
mistura qualquer, ‘Todavia, em virtude da grande semelhanca existente en
tre as propriedades f{sicas e quimicas das moleculas isotopicas,naose ob
tem uma separagao suficientemente grande, quando esta e levada a efeito
atraves de um unico processo, Por este motivo, na realizagdo pratica da

»

separacao de isotopos, este processo e repetido inumeras vézes em uma

-

instalacdo formada de um conjunto de unidades identicas, ligadas em sé
rie e em paralelo, que recebe o nome de cascata de separacao de isoto -
Eos. As unidades da cascata, que efetuarn apenas uma separagao parc

Thistura isotopica, sio denominadas elementos de seEragao. Um gru
po de elementos ligados em paralelo na cascata e alime os com mate-
rial de mesma composicao conatitui um estdgio. A cascata de ‘separagao
se compde, assim, de um conjunto de estagios igados em serie.

A separagao de isotopos, que sera considerada aqui,¢ a de uma
mistura isotopica binaria. Atraves da operaciao do elemento ou da casca-
ta de separagao desejamos, entio, aumentar & concentragao de - um dos
componentes desta mistura, ou seja, enriquecer a mistura deste compo-
nente. Chamaremos este componente, que apresenta maior valor do que

o outro e, geralmente, é 0 menos abundante na mistura isotopica encontra
da na natureza, de isotopo desejado, -

As grandezas que nos interessam no estudo de um slemento ou
de uma cascata de separagdo sao a vazao da mistura isotopica, expressa
usualmente em mol/s, que designaremos por L, e a composigao da mistu
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ra, que sera dada em térmos da fracao molar N do i-étopodcscjadocm’cm
. Earno al

térmos da relacdo de abundincia ragio molar do outro isoto-
po da mistura em quesiac ¢ (T - W), a relacao de abumdancia . € expressa
per R = N/{1 - N), de modo que N = R/(1 + R},

Uma cascata de separagao complata se compde da duas partes,
a saber, a secgio de snriquecimaento {"enriching section') ¢ a ' seccao de
recuper r section™). A secgao da enriquecimento sa ﬁmu
l_%ﬁ‘*%.pa UGAO de uma dada quantidade de material ewriguecido do isotopa de
sejado com uma composicio dada, A finalidade da secgio de recuperacac

eate da secqao-de enriquecimento, Nestas comadigoes, enquanto a  secgao
de enriquecimagto - impr_cscim&’vel para a oll}angio do produto da separa
§40, a instalacao da secgio de recuperagao somente se Jjustifica quando o
valor da materia prima e suficisntements elevado.

A fungio da cascata coasiderada €, entiao, a de Separar a vazac

~

de llimﬁo? {mol/e) da mistura isotopica da composicao natural, que
aprese a Iragao molar N, do isétopo desejadn, em duas vazbes, a sa-
ber, a vazdo do produto P (mol/s), enriquecida do isotopo desejado, com
a fracao molar Np, ¢ a vasao do rejeito W {moal/s), empobrecida deste i-
sotopo, com a fragao mm que surge agora na operagao
da cascata com estas vazdes & estabelecer o esquama de ligacdo e as con
digoes de aperacio dos elementce de separagio qus conduzem 2 cascata
mais economica, isto e, aquala que opera com o menor gasto total possi-
vel. A solugio déste problema comstitui o principal objetivo da teoria da
se Ao do isotopos estaveis. Para atingir o objetivo visado, eala o=
08 elementos & as cascatas de separacao sob dois pontos de vig
ta inteiraments diferentes, que sio apresentados em detalhe 52 obra de
COHEN (6), O primeiro destes pontos de vista se baseia simplesmente no
Principio da canurvusio da matsria, emquanto que o segundo toma por ba
se 0 conceito das vazoss ds valor,

No resumo desta teoria, que temos em vista apresentar, preten
demos apenas lancar mio dos elsmentos que, PTovenientes da teoria em
questdo, apresentam interésee ao tratamento teorico da separacao de isd
topos por cestrifugagan, a exposigio nado sendo portanto orientada no sen
tido de fornecer a solugdo do problema acima ‘pProposto. -

1.1. Fatores de separacio

Congideremos o alemento de separagio mais simples, que ¢ re
Presentado na Figura 1. Este elemento recebe uma vazio de alimentacao

Alimentacio Fracdo enriquecida
——————— a3
N,R,L N R,
N'

E-' Fracdo cmpobrccida

Figural - Elemento de separagio simples



L da mistura isotopica biniria com a fragao molar N do is&opg desejjado
e fornece duas correntes, uma parcialmente enriquecida do iscigpo dese

jado, o produto da separagao, de vazaoL' e fragao r:olar N* e ontra par—
cialmente empobrecida do mesmo isol:opo,, o rejeito da se =, :f-lz wR
zio L'' e fragao molar N''. As relagdes de abundancia da % rao, do

produto e do rejeito saioR, R' eR"', respectivimente. Por defimigan, e
mos N'' ¢ N < N' e, portanto, R''< R < R!.Designando por corte a rela
¢io0 6 =L'/L = L/(L'+ L"), vem L = @LelL" = (1 7 @JL,sendo
T <@ €], .

Definimos por fator de separa¢do_da fragdo ou da corresnte enTi
.qjuecida ou,ainda, do produto a relagao:

x =R - NO-N) x> )

R N/(1 - N)
Analogamente, o fator de seg&raﬁio da fragao ou da corremte empobreci
da ou, ainda, do rejeito e delimdo por:’

8 SR NA-N) g5 @)

R N"/(l _.Nl,

Podemos ainda definir o fator de separagdototal A por:

AcR_N/O-N) .0 _ )
R" N"/(l - N9
Qualquer uma das definigoes (1), (2) e {3) mede o grau de sepm@ ohti-

do na gpgra.ga'.o do elemento simples. Uma cutra medida deste gray de  $E
paracgdo e o fator de enriquecimento, definido por: =

£ =08 - 1 4)

Com auxilio da defini¢do (4) e da definigao de & , xesilta gue ©
aumento da fragaoc molar do isotopo desejado no produto e dadp por:

N' - N = € N1 - N} (&3]

Para um pequeno enriquecimento, € <X 1; neste caso,_ podemos admuitic

(1-N) = (1 - N')ea equagdo (5} pode ser escrita na forrmas -

N' - N = € N{1 - N) - (s

Qua.gdo o isotopo de_sejado apresenta uma conceniragao mmmhmﬁqm ma
vazio de alimentacao, isto e, quando N < 1, segue da equagao {B) «ue
€ = (N' - N)/N e este fator pode, entio, sef expresso mpmmn‘ha{gem..

O princfpio da conservagio da matéria aplicado a:mn:s;itqpndﬂe
jado fornece: - -

NL

]

OLN'+ (1 - 6 )LNY .
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de modo que:
N = @N'+ (1 - 8)N" (7)

Introduzindo-se a equagao (7) no primeiro membro da equagao (6), resul
ta que, no caso de pequeno enriquecimento, a dxfer'enqa entre as fra.g,oes
molares das correntes enriquecida e empobrecida e dada por:

N' - N = & N{ - N) (8)
1 - 8)

Para o processo de separacido simeétrico em que 9 = 1/2, se-
gue-se da equa.a;ao {7) que o aumento da Tragao molar na corrente enrique
cida (N' - N) e igual a diminuigdo da fragao molar na corrente empobre
cida (N - N'')., A partir desta conchq.ao. pode se mostrar facilmente que
neste processo % = 8 , de modo que entdo R' = LR e R'' = R/Ot Nes
tas cond1~;oes da defmu;a.o de A vem para o processo de separa.gao si-
métrico A = &2, Quando o processo de separagdo & assimetrico, o fator
de separagao® d.xfere de 8 e depende do corte b.

1.2. Equacdes fundamentais da separacao de isotopos

- Consideremos uma cascata construida com os elementos de se
‘paragao simples da Figura l, a qual apresenta estagios de tamanho chfe-
“rente, Estes podem ser formados de um so elemento de tarmanho variavel
ou de diversos elementos de mesmo tamanho e ligados em paralelo, cujo
numero é variavel. Geralmente, a ligagao entre os estigios e realizada
de modo que as fragdes enriquecida e empobrecida provenientes de cada
estagm alimentam, respectivamente, os estaglos imediatos superior e in
ferior, como mostra o esquema da Figura 2, que representa uma parte da
seccdo de enriquecimento da cascata.

Para o esta.glo de numero s déste esquema, a vazdode alimen
tag.ao com fragao molar Ng & demgnaﬁa por Lg, enquanto que 8¢Lg ez
vazao da corrente enriquecida de fra.gao molar Ny el - 9 }Lg € a va
za0 empobrecida de fragao molar NY.Do estagio S no topo da cascata e
retirada a vazao do produto P com fra;ao molar N . Na secgao da casca
ta compreendida entre o esta.gm generico s eo esta.gxo do produto S is
to &, na secgao acima da linha imaginaria W tragada entre as estagics s )
s + 1 na Figura 2, o balango do material, atraves do principio da conser
Vagao da matéria, exige que se verifiquem as equagoes:

esLs =l ~ B4 ,)Lga1*P {9)
para a mistura isotopica e

+PN' =1(1 -8

O s Lo sV a1 ¥ PN sVt

esLles = Q- +FNy

s+1 svl
(10)

para o isotopo :desejado.
A cascata que acabamos de considerar € uma cascata completa
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PRODUTO

(8sLs, Ng=(P.Np)

I__—"—-—-——-i

—_——— — - — —
|| el w

¥ De s+2 s+l f———=——
' |
‘ [
L |
e '—-—_-—_.-_L______-gr
BsLs, Ns -
¥(i-8s+1) Ls+
= [ | N§+1
|

= S-1 -
IA_
L o ? §-2

De s-2 |
|

ALIMENTAGAD

FRACAD ENRIQUECIDA

————FRARAD EMPOBRECIDA

Figura 2 - Secgao de uma cascata de separagao
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mente geral no sentido de que pode ser operada dentro de umgrande inter
valo de vazdes Lg, arbitrariamente escolhidas, comas mesmas vazdes de
a.hmenta.ga.o, produte e rejeito de fragoes molares conhecidas, Quando ¢s
ta cascata e formada de elementos cujo fator de separagic se encontra
muito prommo da uruda.de, isto &, quando X - 1 =g«1, podemos tratar N
e s como variaveis contmua.s Neste caso infinitesimal, os valdres de L
variam pouco de estagm para estaglo, de modo que podemos fazer L ="
=L_, 4 Da equagdo (9) resulta entao 8 -(1-6 Y= P/L . Como P«°L

se cons1derarmos estagios afastados do topo S aa ca.sca.ta, podemos admi
tir que a expressa.o a.ntenor se anula; entao temos § = (1 - ).No caso
infinitesimal, o corte B_ & aprommada.mente igual ao corte 3 +1 ; resulta,
entido, que neste caso todos os valdres do corte 8 sdo -. apronma.damente
iguais a 1/2.

. Quando a cascata considerada opera em condigOes nao estacio-
narias, L, 8, e N_ sdo fungoes que variam com o tempo. Neste caso,
considerando ainda o esquema. da Figura 2, a equagdo de conservagao da
mateéria (9) adquire a férma geral:

GSLB - (1 = BS"I)LS*I =-Ts(t) (11)

onde T (t) representa a quantidade da mistura isotépica que & transporta-
da na cascata acima do estagio s. Quando nao ha perdas na cascata, esta
quantidade € definida por:

T(t)-P+}: BH (12)
j=8+l bt

Nesta definigdo, H; ¢ a retencao ("'hold up'') no estagio j da cascata, isto
e, a quantidade de ‘material que esta. sendo processada. no eltaglo em ques

tao, No caso ndo estacionario, H; € também uma fungio do tempo.

J
Analoga.mente, para o 1sotopo desejado, a equagac de conserva
g¢do da matéria (10) apresenta a férmas

L N(t) - (1= 9 DL Nt = T (1) (13)

onde 'cs(t) éa quantidade de 1sotopo desejado que esta sendo transportada
na cascata acima do estagio s e ¢ dada por:

(1) = PNYt)+ Z', -y, i) (14,

j=s*1 ot
Combinando as equagdes {11) e (13) resulta:
(1- 0, )Ly [Nut) - Ny (0] = gl - Mo (0 (15

Considerando agora o caso infinitesi{nal, como entao N nao 2_
fere muito de Ns" a equacao (8) aplicada ao estagio s pode ser postanafor
ma:
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N -N'=—§ N'(1 - N! (16)
8 (1- es) 8 8) i

Podemos ainda admitir que, no caso infinitesimal, o segundo membro da
equagdo (16) se mantem inalterado, quando a equagdo e aplicada ao esta-
gio s+1, pois neste caso Ni(t) - Ni(t) nio difere muito de N§41(t)-Ng  q(th
Com esta aproximacao estamos, na realidade, desprezando -a retencao
em um estagio; todasvia., a aproximacgio e licita, porque no caso infinitesi

mal temos Hj & Z Hj. Introduzindo-se, entio, na equagdo (15) o valor
jtl

de NS+« provepiente da equagao (16) aplicada ao estagio s+l com a apro

ximacao mencionada, resulta:

(- es+l)Ls+l|:N;(t) - N;-O'l(t) + “_EejN;(l -N;)]'-'

= (17)

=T (0 - N(YT (1)

Pagsando ao limite de fungoes continuas, Lgsy — L{s,t); Ny —= N(s,t);
Ty —e T{s,t); T4lt) —» T(s,t); N;(t) -Né+1(t} —= - ?N(s,t)/ds e lem-
brando que no caso infinitesimal 83 = 1/2, a equagdo (17) se transforma
em: .

1
L(:-t){. BNQS-"’ + 26eN(s,t) [1-N(s,0)] j= T(s,t) - N(s, t)T(s,t) (18)
-] .

Diferenciando, em relagao a s, as equagdes (12) e (14) postas naforma de
integrais para o caso infinitesimal, obtem-se:

- T(s,t} = :-a-H(s, t)
ds ot

(19)
2 T(s,t) = - 2 [ H(l.t)N(S.t)]-
ds ot
As equagoes diferenciais parciais (18) e (19), que descrevem os

efeitos dependentes do tempo em qualquer cascata do tipo _infinitesimal,
‘sao conhecidas como as equacdes fundamentais da separacao de isotopos.

No caso particular em que L nao é uma fungiodotempo t equan
do a retengdo H € proporcional a L, isto é, H=hL, e portanto independen
te de t, da defini¢ao {(12) vem T(s,t) =P e nas equagoes (19) temos: -
3T(s,t)/ds = 0 e d3Z(s,t)/ 3s = - HON(s, t)/at = - hL dN(s, t)/3t. Introdu-
Zindo-se estas condi¢des na equagdo (18) e diferenciando em relagao a s,
obtem-ge:

hL_a.l‘.‘.z_a_[_L__z_I‘.‘_-gLN(l-N)-PN] (20)
14 2t 2slz 2s ¥



“ Esta equagao apresenta uma solugio ﬁmplel quando L ¢ cmﬁnte. como _.
sera visto mais tarde, :

1.3, Potencial de separacio

A anilise ate aqui apresentada, que se baseou sirhplesmente nas
definigSes de O e de © e no principio da conservagio da matéria, levouem
conta apenas um tipo de elementos de separagio, a saber, o elemento de
separagao simples representado na Figura 1. Esta anilise pode ser exten
dida a cascatas compostas de qualquer tipo de elementos de separagiao, me
diante a introdugdo do conceito das vazces de valor, considerando que; tan
to o elemento de separagdo como a Cascata, atraves de seu efeito separa
dor, produzem uma variagao no valor de uma quantidade de material sepa
rado. Entendemos, aqui, por vazio de valor, uma fungido U que represeE
ta o valor de uma dada quantidade de material separado, Nestas condi-
gOes, a produgdo de valor resultante da separacao de isotopos realizada
Por um elemento ou pela cascata ¢ dada pela variagio da fungio U.

A vazao de valor U € expressa pelo produto entre uma vazio de
material e uma funcio de valor. Aseim, para a cascata anteriormente con
siderada, as nmo produto, do rejeito e da alimentagio sao
dadas por Up = PV(Np), Uw = WV(NR)eU, = FV(N,), respectivamente,
onde V(Np), V(NR) e V(N,) sdo as fungGes ge valor do produto, do rejeito -
e da alimentagio., Durante a operacido da cascata, variagao total no valor
€ expressa por: i

AU=Up+Uy - Uy= PYINSJHWV(NG) - FV(N )

_Para um elemento de separagao, a variagio da vazao de valor
8U, isto ¢, o valor produzido pelo elemento quando esta separando isoto
pos, recebe o nome de potencial de separacio ("separative power"),

7 o -~ .,
Consideremos entdo o elemento de separacao simples represen
tado na-Figura 1, que ¢ alimentado pela vazao L % mistura sc Tracac mo

lar N. O potencial de separagdo déste elemento, por definigio, ¢ dado pors

§U = 9LV(N')+(1 - 8)LV(N") - LV(N) (21)

lembrando que L' = OL e a vazio do produto de fracdomolar - N' e L" =
" =(1 -8)L ¢ a vazdo do rejeito de fra¢io molar N",

No caso infinitesimal, em que @ - 1 = £ &1, expandindo V(N') e
V(N") em serie de Taylor em relagdo a N e levando em conta aeguagio(b)
e as equagdes de conservacdo-para as vazoes da mistura e do isotopo de
sejado, resulta da equagdo {21): i

. 2 3 y
su- 9 L &vay [va - N2 (22)
1-8 2 dnN?®

Considerando,agora,_que a produgao de valor de um elcmu}to, ou seja, seu
potencial de separagio, nio depende da concentrac¢ao do isotopo que se de
seja separar, devemos ter na equagio (22): -
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Nestas condig3es, o potencial de separagio de um elemento -imples noca
so infinitesimal e dado por: : :

2 5 7 o
= L (24)
bur p2g L5 e

A fungio de valor V(N) é determinada a partir da resolugio da equagao di
ferencial (23), tendo em vista que V(N) e minimo ¢ nulo, quandoN=N_, is
toe, V(N ) = dv(N )/aN =0. ~ e

No caso de élementos de separagio simples com valores gran-
des de ot , a dedugdo do potencial de separagio & feita de maneiraanaloga,
exigindo porem a consideragao do tipo do processo de separagao. Entao,
para o processo de separacao simetrico, o potencial de separagio e:

50;1,!9‘;:_%.119_ N 1)

enquanté que para o processo de se
BULANG, GROTH et se O

acio assimétrico, como mostram -
m: g

U =L o (f- l)lnu-(qc- 1)in B (26)
T op -1

A capacidade de separagio de um elemento ¢ determinada pela
vazao e pelo enriquecimento do isotopo desejado, de modogque sua medida
quantitativa deve ser dada por uma fungido que dependa simultaneamente
destas grandezas, isto ¢, de L, ¢ decX. As equagoes (24), (25) e (26) mos
tram entio que o potencial de separagio pode ser encarado como sendo
uma medida da capacidade de separag¢ao de um elemento, '

Na teoria da separagio de isotopos por centrifugagao & defunda
mental importancia o elemento de -chagio infinitesimal do tipo_contra-
corrente, A expressao do potencial de separagac deste e emento pode ser
deduzida, imaginando o elemento situado entre dois reservatorios gran-
des, um inferior e outro superior, os quais cortém, respectivamente, M
mols da mistura isotopica, na qual a fragio molar de isctopo desejado e
N, e M' mols da mistura com uma fra;io molar N' ligeiramente maior que
N. Durante sua o;erag,io, o elemento introdt’u P mols da mistura, conten
do T mols do isotopo desejado, no reservatoria superior e retira a mes
ma quantidade do reservatorio inferior., Em virtude deste transporte de
material ocorre um aumento na fragao molar do isdtopo desejadonoreser
vatério superior, que é dado pela expressio AN' =(N'M'4¢t)/(M'4+P) -N' =
= (¢ - N'P)/(M'+ P), euma diminuigao na fragio molar désta isctoponore
servatorio inferior, expressaanilogamente por AN = (T - NP)/(M - P). ~

O potencial de separagio déste elemento ¢ entdo dado pela so
ma das variagoes no valor da quantidade de material separado, que se ve
rificam nos dois reservatorios; assim: ‘ )

8U = §[M'V(N')] + §[MV(N)] = (M' + P)V(N'¢AN') - M'VIN') 4 (5

.4 (M -P)V(N - AN) - MV(N)
Expandindo as fun¢des de valor em serie, substituindo AN' e AN pelas
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expressoes dadasacima e lembrandoque nocasoinfinitesimalN'Z N, de mo
do que a diferencga V(N') - V(N) pode ser considerada nula, resulta da equa
gao (27) uma expressaocontendo dV(N')/dN' e dV(N)/dN, O desenvolvimen
to em serie de dV(N')IN' permite obter para o casoinfinitesimal (N'ZNJT

a®v(N)

éU = (T - NP) (N' - N)
dN? (28)

Utilizando, agora, a fungdo de valor determlnada pela equacdo (23), segue
se da equagdo (28) que o potencial de separagao de um elemento 1n£1n1tes1
mal contracorrente é expresso por:

(T - NP) (N' - N)
[N(1 - N)) 2

U =

(29)

A quantidade , isto é, a quantidade do isotopo desejado que & transporta
da de um reservatorio a outro, € chamada transporte de material deseja-
do. O fator T - NP da equagao (29) eo transporte resultante no funciona
mento do elemento contracorrente e determini o enriquecimento do ma.te
rial presente no reservatério superior,

A importancia do potencial de separacio reside no fato de que o
numero total de elementos de leparagao para produzir uma variagio AU
na vazao de valor da cascata & dado por n = AU/ 68U, Entio, para um dado
valor de AU, determinado pela vazido do produto P, para vazoes de alimen
tacao F e do rejeito W dadas, e pelas fragoes mohres Np, N e No., EY
cascata de separagao podera ser instalada com o menor numero possivel
de elementos, quando estel sac projetados e construidos de modo a forne
cerem o maior valor possivel do potencial de separacao. Pelo mesmo mo
tivo, existindo a posnbxhdade de construir cascatas com elementos basez
dos em processos de separagao diferentes, a comparaga.o economica des
tas cascatas deve ser realizada através dos valéres maximos dos potenc
ciais de separagao dos diferentes elementos em questio. Finalmente, a
eficiéncia de _um dado processo de separaga.o pode ser avaliado por meio
da comparagao entre o potencial de separagao do elemento que realiza o
processo de separagio e o potencial de separagao maximo que teoncamen
te o elemento pode apresentar,

1.4, Estudo da cascata quadrada

A cascata formada de esta.gms de mesma vazao e, portanto, do
mesmo tamanho, que se encontram ligados em serle, recebe o0 nome de
cascata quadrada, Como nesta cascata, a vazdo L é constante, a equagao
{20} pode ser posta sob a formaz:

2
2N o°N 2
C, comme: = C - —<_{PN+4c,N(1 - N) (30)
6 ot 5 ds s [ L ] !

onde a.lem de P, sao constantes c,, dadas por ¢, = hL = retengdo
por estaglo, L/2 ec = EL. bode se 6<'iemonstra.r gue exatamente a
mesma forma %a equacido (30) se aplica a qualquer tipo de unidade de sepa
ragao contracorrente, desde que as constantes c) e cg sejam identificadas
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com as quantidades caracteristicas destas unidades e s seja substitufda
pela cordenada z ao longo do comprimento da coluna contracorrente, Nes
te sentido, uma unidade coutracorrente e equivalente a uma cascata qua~-
drada formada dos elementos de separagao simples da Figura 1. Como no
presente capitulo temos em vista apresentar o estudo teorico da centrifu-

ga contracorrente, € pois de toda a conveniéncia, a discussiao dasproprie
dades desta cascata,

) Consideremos, entio, a operacao da cascata quadrada em regi
me estacionario, no qual 3N/3t = O, Neste caso, a primeira integracao
da equagio (30) fornece o gradiente de concentragao:

05—;— = ClN(l - N) - P(NP - N) (31)
8

Separando as variaveis, a segunda integraqio, realizade entre a base (s=
=0, Ns = No) e o topo (=S, Ns = NP) da cascata permite obter ‘a expres-
sao:

. : (N, - N )A(
S = _._..l___ ta.nh-l P 0) ¥)
EL({Y) {(Np - 2NN _+ N) - (Np - N )y

(32)

ondey = P/c), &(¥)=[1+ 201 - 2Np) + @7-11/2 e €= c,/2c,.QuandoNp e
v sio conhecldos, a equacdo (32) fornece explicitamente o némero total de
estigios S da cascata quadrada {ou o comprimento Z da coluna contracor
rente). Se 5 ¢ dado, a equagio {32) é uma relagio fmplicita entre N ey,

No caso especial e que N &l ¢ N_«1, a expressio de A (¥
se torna iguala (1 +¢) c tanh-L{{N, 2 N a(d)/[(Np - 2NpN_ ¢ N) -
- (Np - Ng)¥} sera dado por (1/2) In{ Np/{N, - (Np - No#]}. Nestas con
dic3es a equagao (32)apresenta a forma mais simples: -

N
szt i 5 (33)

260+¢) N_ -§(Np - No)

Da equacgao (33) resulta:

Np/N, = (1+¢) exp 265{1+¢)
1 4. exp 2E5(1+Y) (34)

A equagio (34) exprime entio o enriquecimento do iséopo desejado, que €
obtido entre a base e © tOpo da cascata quadrada, em funcao da - produgio
pormalizada @ = P/cl' para um dado valor de 2 € S,

A dedugio da expressao do potencial de separagio por estagio
da cascata quadrada (ou por unidade de cungrimeuto da unidade contracor
rente ) pode ser feita mediante a consideragio de umna caecata formada de
cascatas quadradas {ou colunas contracorrentes) e o uso da fungao de va-
lor determinada pela squagio {23). Um procedimento mais simples para
obter-se esta expressio consiste em comparar as propriedades daelemen
to de separagao simples com as propriedades de um estagio 'da cascata
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quadrada, Asgsim, da equagao {24) resulta que o potencial de separacaode
um elemento simples numa cascata infinitesimal é dado por:

2
&u= L€ (35)
2

lembrando que neste caso podemos tomar 6 = 1/2. Paraum estagio deuma

cascata quadrada composta de elementos de separacao simples, mostra-
mos gue po&emo‘g identificar £ = cl/L e L. = 2cg, de modo que £ = c1/2c5.
Entao, da equacgao (35) resulta:

2
‘1
_ 60 = — (36)
, ' ey

que ¢ a expressao do potencial de separacio por estagioda cascata quadra
da (ou por unidade de comprimento da coluna contracorrente), ol

2. TEORIA GERAL DA SEPARACAO DE ISOTQPOS POR CENTRIFUGA -
GAO '

Uma centrifuga a gis comsiste easencialments de um cilindro
oco ou rotor, que gira homcmenu com elevada velocidade angular em
torno de seu eixo de rotagio vertical e contém um ghs purc ou uma mistu
ra gasosa, Na teoria que apresentaremos & seguir, designamos por r, ©
raio interno do rotor ¢ por w (rad/s), & velocidade angular do rotor. Ad
mitiremos, ainds, que emx relagao a fase gasosas se encontram sempre sa
tisfeitas as seguintes hipoteses: (1) o gis gira com o cilindro e, portan-
to, apresenta & mesma velocidade angular w ; (2) o gis segue aleidogas
ideal nas condigGes de pressio e temperatura que prevalecem no interior
do rotor e (3) & temperatura do gis ¢ mantida constante,

2.1, Fator de separacio de equilibrio de uma centrifugs

o8, imicialmente, que no interior da centrffuga s€ en
contra um gas puro ds massa molecular M, o qual com excegie do movi
mento circular nio apresenta nenhum outro movimento, Por conveniéncia,
vamos escolher um sisterna de coordenadas cilindricas (r, &, z) girando
com o gas e com origem no eixo de rotagao. Em virtude do movimento de
rotagao, atua entig sobre a unidade de massa do gas, situada noraior, a
forga centrifuga wér, , a qual estabelece na diregdo radial o gradiente
de pressio 3p/dr. Denotando por p 2 densidade do gas {g/cm3), da hi
drodinimica vem:

or
Combinando esta equagac com a equagao do pas ideal, P =
QRT/M, resulta qua o gradiente de densidade ao longo do raio e dado por:
e - M 2, (38)
or RT
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onde T é a temperatura absoluta do gis e R € a constante dos gases igudl
18,314 x 107 erg/°K/mol. A integracdo da equagao {38) fornece a distri
buicZo das densidades do gas no campo centrifugo: -

2
M{wr)
RT

p(r)= Q(O) exp (39)

na qual ¢(r) e ¢{0) sdo as densidades do gas no raio r e no eixo dorotor
{r = 0), respectivamente.

Do ponto de vista molecular, a distribuicdo de densidades, dada
pela equagao (39), provem de um equilibrio dindmico entre o efeito da di
fusio causado pelo movimento 20 acaso das moléeculas, que tende a elimi
nar o gradiente de densidade, e o efeito do campo centrifugo, que tende a
deslocar as moléculas para a periferia e estabelecer, assim, o gradiente
de densidade. A difusdo das moléculas na diregdo radial fornece a densi
dade de corrente ou fluxo J4 {g/s.cm?), que atraves da primeira lei de
Fick e da equagdo (38) é:

2
Jd=-n.§£=-ne.’*_‘_‘£_r (40)
3 RT

onde D & o coeficiente de difusio mutua, No equilibrio considerado, a den
sidade de corrente de difusio é exatamente contrabalangada pela densida
de de corrente ou fluxo J. determinada pelo campo centr{;ugo. Esta densi
dade de corrente, dirigida para a periferia, e dada atraves da defigigi's
do fluxo por J. = eu., onde u. é a velocidade das moleculasna diregao ra
d_i_al e no sentido do campo centrffugo. Portanto, no equilfbrio em ques-
tao:

Mu;zr
RT

I = pu =D¢ (41)

que e a equagao do fluxo de moléculas gasosas num campo centrifugo.

Numa mistura de gases ;deais presentes num campo centn’fugo,
cada componente apresente seu proprio gradiente de densidade, de modo
que a equacao (41) vale para cada componente separadamente. Assim:

2
M. wr
2 (42)

u . = D f.
e c,i 1?1 RT

sendo agora D; o coeficiente de difusdo das moléculf».s do componente i a
traves de toda a mistura. Como para misturas isotopicas coeficiente de di
fusio nio possue um significado exato, nio utilizaremos neste caso o indl
ce i,

Da equagdo do gas ideal e da equagdo (39), segue-se que a pres
sao do gas no raio r da centrifuga é dada por:

M( mr)z
2RT

pir) = pl0) exp (43)
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onde p(0) € a pressao no eixo da centnfuga. {r=0). A equa.gao {43) expri
me simplesmente a d:mtnbulgao de Boltzmann para as pressoes deum gas
presente em um campo centrifugo.

Suponhamos, agora, que no interior da centntuga. se encontra
uma mistura binaria de 1sotopos gasosos. Seja Nafragdomolardo isotopo
leve e pouco abundante, isto e, do 1sotopo desejado, de massa molecular
M;. Como a fragdo molar do outro isotopo de massa molecular MZ> My 1
(1 - N), as pressdes parciais dos dois componentes uotopicos sao iguais
apy=Npe p, = {1 - N)p, respectivamente, quando a pressio total damis
tura e p = Py + p. Aplicando-se a equa;ao (43) aos dois componentes da
mistura e substituindo-se as pressoes parciais pelos seus rcspect;vos va
lores, resulta que a relagdo das fragSes molares no eixo .da centrifuga
{r = 0) é dada por:

2
( N \_[ N )exp (M, - Mlwr,) (44)
1- N}o N 2RT

onde [N/{1 -N)] rz e Wwr, sido respectivamente, a relagio das fragdes mo
lares dos dois isotopos e a velocidade tangencial do gal na periferia ou pa
rede interna do rotor (r = rz).

omo admitimos M,> M;, a equagdo (44) mostra ,que
[N/(l N)] >[N/(1 N)] rp de modo que durante a operagao da centrifuga

ocorre um aumento da concentra.gao do isdtopo leve na regido axial, Nes-
tas condlqoes, a centnfuga constitui um elemento que realiza uma sepa-
ragio parcial de isctopos em fase gasosa.,

Definimos entao por fator de -separacido do processo simples no
equilibrio o, a relagao:

[N/“ N, . _R{0)

(45)
[N/(l N)] R(r,)
de modo que da equagao {44) resulta:
2
M, -M,) (wr,)
o= exp ‘ L ) (46)

© 2RT

Convém notar que o fator de separagio dado pela equagdo (46) se refereac
estado de equ111br1o ja considerado, o qual ocorre no interior da centnfu
ga quando nao ha retirada de gas do rotor, isto e, .quando a centrifuga niao

esta operando em condigGes de producio dos isotopos parcialmente separa
dos.

A equacgio (46) revela que o fator de separagio de equilibrio > 98
depende da diferenga de massas moleculares M; - M, e nio de sua rela.-
t;ao, como e o caso do processo da dxfusao asosa, no qual o fator de sepa
:racdo de ethbno é dado por d VM 7 M. Nestas condi¢oes, o pro-
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cesso da centrifugacdo apresenta a vantagem de ser igualmente apropria-
do para a separagio de isdtopos de elementos leves e pesados. Assim, na
separacao dos isotopos de uranio 235U e 238U na forma de hexafluoreto
de uranio UFy, onde M, - M = 3, para velocidades periféricas de 300 m/s
e 400 m/s, o processo da centrifugagao fornece, a 3000K, fatoresde sepa
950 de equih’brio iguais a 1,056 e 1,101, respectivamente, isto é,enriquec'f
mentos de 5,6% e 10,1%, enquanto que no processo da difusio gasosa, ob-
tém-se um fator de separagao de equilfbrio de apenas tf, = V3527349 =
1,0043, ao qual corresponde, portanto, um enriquecimento de 0, 43%.

2.2. Tipos de centrifugas a gas

A fim de utilizar a centrffuga. a gés como um elemento de sepa-
g¢ao com produiio de material enriquecido, torna-se necessario extrair
do rotor a fragao enriquecida do isotopo desejado ou produto da separa -
gdo. Neste sentido, foram desenvolvidos trés tipos de cenirifugas,asaber:
(1) a centrifuga concorrente, (2) a centrifuga com evaporagao e (3) a cen
trifuga contracorrente. .

Na centrifuga concorrente, a mistura isotopica de .alimentagao
& introduzida muma das extremidades do rotor através de um eixotubular,
enquanto que na outra extremidade as fragdes enriquecidas de isotopo le-
ve (produto) e de isotopo pesado (rejeito) sao retiradas, respectivamente,
do eixo e da periferia do rotor. O processo de separagdo que ocorre nes '
ta centti’fuga e o processo de separagao simples determinado apenas pela
agdo do campo centn’fugo, obtendo-se, pois, no equilfbrio o fator de sepa
ragao dado pela equagdo (46). -

Na centrifuga com evaporacao, a mistura isotopica a ser sepa-
rada se encontra na parede interna Jdo rotor em crtado liquido. O ~vapor
desta mistura se apresenta enriquecido de isdtopo leve, dada a maior faci
lidade de vaporizagdo déste componente, e é retirado do eixo da centrifu
ga, enquento que no lfquido aderente a parede do rotor ocorre um enrique
cimento do isotopo pesado. Resulta do efeito combinado da vaporizagdo e
do campo centrffugo, que a centn’fuga com evaporagio fornece um enri -
quecimento maior do que o obtido no processo de separagdo simples. To
davia esta centrifuga sofre da desvantagem de nio permitir a realizagdo
de um processo de produgao continuo, razag pela qual nio apresenta inte

résse do ponto de vista de sua utilizagao pratica.

_ Na centrffggg. contracorrente, a introdugdo da mistura de ali-
mentagao e realizada atraves de um eixo tubular e no interior de seu ro
tor é estabelecida uma contracorrente gasosa na diregao axial, A fragao
enriquecida de isotopo leve & entdo retirada do eixo da centrifuga numa
das extremidades do rotor e a fragao enriquecida de isotopo pesado é re
tirada da periferia na outra extremidade. gomo eém todos os aparelhosde
separagao em contracorrente, nesta centrifuga ocorre um processo de se
paragao multiplo numa so unidade, o qual conduz a um enriquecimento iso
topico muito maior do que proveniente do processo de separagao simples.
Ermn vista desta multiplicagao do efeito primario de separacdodeterminado
pelo campo centrifugo e da possibilidade de operagdo continua,praticamen

te todo o desenvolvimento tecnologico de centrifugas a gas vem sendo orieE
tado no sentido da construgao de centrifugas contracorrentes,

2.3. Equacdo diferencial fundamental da centrffuga

A equag¢do diferencial fundamental da centrifuga & uma equagae
22



d1ferenc1a1 parcial, que fornece a dxstrlbmgao da concentragiaodo 1sotopo de
ejadoemrelagaoao espag¢o e aotempo no interior do rotor,quando a centri

f:l;gda. esta operandoem condigoes de produgaode material parcialmente sepd
o.

Consideremos entio uma centrifuga que,contendo a mistura iso
toplca. binaria, esta produz1ndo material pa.rcxa.lmente separado, No estu
do dos dlversos tipos de centrlfuga.s vimos que esta condigdo € satisfeita
quando o gas circula através do rotor em diregdao axial ouradial. Dara que
a equacao fundamental possa ser aplicada a qualquertipode centrlfugas ad
mitiremos que o escoamento do ga.s atraves do rotor seja simultineamen
te axial e radxal No sistema de coordenadas antenormente escolhido, ©
movimento do gas como um todo sera dado entio através dacomponente de
velocidade radial u = u(r, z), da componente de velocidade azimutal v = 0
e da componente de velocidade axial w = w(r,z). Este movimento do gas
determ1na uma perturbagdo continua na distribuigao das concentragGes de
equlhbno, jBragas a gual o sistema desloca material no sentido de restau
rar o equilibrio e fornece, assim, o transporte do material desejado.

A fim de estabelecer a equagao diferencial fundamental, 1magl
nemos uma pequena regido anelar do rotor limitada por duas superf1c1es
cilindricas concéntricas, distantes entre side $r, e por dois planos hori
zontais paralelos, distantes entre si de éz. Em virtude do movimento do
gas, da agdo do campo centrxfugo e da difusiao, éste elemento de volume &
atravessado na direcdo radial pelas seguintes densidades de corrente do
lsotopo desejado {(de massa molecular My): (1) J, = ¢u, correspondente
a componente de velocidade u; (2) Je = P1u. 1» determmada pelo campo
centrifugo e (3) J; = -D 391/3r provemen%e da difusdo em sentido con
trario ao gradlenté de densidade. O fluxo radial total ¢ dado portanto por:
JHr)=J,+ Jo+Jq .« Na direcdo axial devemos considerar no elemento
de volume em queétao as seguintes densidades de corrente do isotopo de
se_]ado (1) J ©,W, determinada pela componente de velocidade w e{Z)
J4,,,=-D Bgl/Bz, causada pela difusio de retorno ("back diffusion')em
sentldo contrario ao da componente de velocidade w, de modo que o fluxo
axial total € dado por J{z) = Jo ¥ 34 z* A a.phcagao da equagdo da continui
dade no intervalo de tempo dt fornéce entdo a equagdo:

201 23(x) _ Az) 2 ?‘?1] > [ i
= - = -= = + e D—_— ] - i - D —

ot dr 3z [elu ke <, 1 or 2z L\ v ?—z‘lj

(47)

Substltulndo -se nesta equa.gao a expressao do fluxo devido ao campo cen-
trifugo, dado pela equagdo (42), obtem-se:

2 2
3p, - M., wr 2 d
s S - r(olu+Del L -D 91) -2 (pw) +D ®1 (18)
ot r dr \ RT dr dr D28

A equacdo (48) pode ser expressa agora em termos da pressao total da
mistura e das fragdes molares dos dois isotopos N e {1 - N), lembrando
que

M, M,
91 S = Py = = Np {49)
RT RT
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e qus, da equagio (37) vem:

? 31’1 2P, wzr
>r s 13;_ + -;;-‘ a U}l‘( Pl+ ?2) ’——R—T— P [M1N+Mz(l - N)] (\50

Com estas substituigdes e considerando que Dp é constante, re
sulta:

2.2

M, -M)w ;

p2N_ Dp 3 LN 72 kel N(I-NJ-}-}— (Npru) -
ot r or .Br RT r or

(1)
2

(Npw) +D -3—2 (Np)
2

oo

que ¢ a squagio diferencial parcial desejada, vilida para qualquer centr{
fuga. -

Dependendo da natureza da circulagao do gis no interior do ro
tor, dada pelas velocidades ue w, & equagido (51) apresenta formas parfl
culares correspondentes aos diversos tipos de centr{fuga anteriormente
descritos, Assim, na cent:ffugl. com evaporagdo, w =0 e ru = constante,
enquanto que nas centr{fugas concorrente ¢ contracorrente u = 0 e w des«
creve a naturesa do sscoamento gasoso no interior do rotor.’

2.4, Potencial de separacio da centrifuga

A expressio do potencial de separagido de urna centr{fuga a giu
qualquer & deduzida mediante a considerag¢ao do transporte de materialde
sejado, o qual ocorre no interior da gentn’fuga. em virtude da perturbag.i's
na distribui¢io de equil{brio, como ja foi visto, Quando nio existe dste e
qyil{brio. no elemento de volume anteriormente mencionade o fluxo de mo
léculas gasosas J., proveniente da agio do campo centrifugo, ndo & ig
ao fluxo J4 provocado pela difusio em sentido oposto. Neste caso, 0-
corre, porhnxo. um transporte resultante de material desejadoatravesda
superficie cil{ndrica de area d0 do elemento de volume considerado, que
¢ dado por JdO = (I, - J, )40 . Nestas condigSes, Este elemento de volu
me se comporta como url elemento de separagdo infinitesimal do tipo con
tracorrente. O transporte resultante de material, que no elemento contr_'i_'
corrents ¢ dado por T - NP, corresponde, no caso da centrifuga, aotrans
porte de raterial 347 . Por conseguinte, conhecido JA podemos langar
mio da equagdo (29) para estabelecer a expressio ao potencial de separi
¢io para o elemento da centrifuga que acabamos de considerar.

A expressio de JdU & obtida a partir dos valores de J. e Jgq .
apresentados anteriormente. Entio resulta que o transporte remltante'ge'
material atraves da superficie d7, expresso em mol/s, & dado parao iso
topo desejado (massa molecular M 1) por: -

Jdr ae 80, ag
34 g -3, )3 a(pu,,, -D — =T {52)
Ml [ d.r’ M 1 ¢, 1 3z .
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Derivando-se a equagio {49) em relagdo a r, com auxilio das equagdes (42)
e (50) obtem-se:

21, d¢ _ Dp

dr M, RT

(p1uc,1 - P Ny -2 = ]dﬂ' (53)
r

Introduzindo esta expressao do transporte do 1so1:opo desejado na ‘equagao
(29) e tendo em vista que no_presente caso N' - N = (DN/br)dr ‘a expres-
sao do potencml de separa.gao dU do elemento de separagdo - considerado
na centrifuga e:

PL[(MI - M,
RT
au =

Tomando 3N/ dr como a tnica variavel independente, venﬁca -se, a0 den
var dU em relagdo a 9N/ dr, que o potencial de separagido dU e maximo
quandos

N) - 28 }BN
dr ard

Tdr (54)
N2(1 - N)%

- N) (55)

isto €, quando o gradiente de concentra.gao ao longo do campo centnfugo a
presenta a metade de seu valor de equlhbno, pois - no- ethbno temnos
Pu. 1 = D(@ Ql/ar) e entio da equagao (53) vem:

0

M -y -M
dr RT

N) (56)

O valor de dUpax,, obtido por meio da substituigdo de dN/dr dado pela e
quagdo (55) em (54), é:

2
M, -MJ}wr
(du) DBpj_2 1 drdr (57)
max  RT 2RT

Integrando a equagao (57) para toda a centnfuga. de compr1mento Z e raio
interno r, € lembrando que a area da superf1c1e cilindrica do elemento de
separacib € d7 = 2%rZ, resulta:de

2
2 r
M, - M) 2 .
(8U) =[(dU) ~Dp| 2 VYW f r* 2wrZdr
s max  gprT 2RT o
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a expressdo do potencial de separagaoc maximo de qualquer centrifuga a
A 2

gas:

- 2
2
M, - M )wr,)
(suy_, =2l 2L 2.} XL (mol/s)
™ RTL 2RT 2
_ 212 (58)
M, - M, Hwr,)
2 1 2 nZ
=pD —  g/s)
L 2RT 2
A equagdo {58) mostra que o potencial de separagao maximo de

pende da quarta poténcia de velocidade periférica. wry da cent}'ffuga e €
proporcional ao comprimento Z do rotor. Esta consequéncia e de impor-
tin'cia. fundamental para a aplicagao pratica do processo de centrifugacao.
Além disto, o potencial de separagao maximo e usado como padrao paraa
valiar a eficiéncia dos diversos tipos de centrifugas,

3. TEORIA DA CENTRIFUGA CONTRACORRENTE

A centn’iuga. contracorrente é uma centrffuga. a gé.s, no interior
da qual sao estabelecidas duas correntes gasosas que escoam na direcao
axial e em sentidos opostos, uma ao longo do eixo e outra 2o longo da pa

~

rede interna do rotor, como mostra esquematicamente a Figura 3.

Mistura isolépice
Fragio pesada

i

.
— s s g e
— e o s G W B

— s § b —
— e i W g e
s —u amets ey W

=i

w
Figura 3 - Esquema da centrifuga contracorrente

Sob a agio do campo centrifugo, a mistura isotopica biniria con
tida no rotor sofre uma separagao radial, de modo a ocorrer um aumento
de concentragao do isotopo leve nas proximidades do eixo do rotor e um
aumento de concetragio do isotopb pesado nas proximidades da parede do
rotor. Devido ao escoamento em contracorrente, resulta que a corrente
gasosa axial é progressivamente enriquecida do componente leve durante
seu percurso através do rotor, enquanto que a corrente gasosa periférica
se enriquece, do mesmo modo, do componente pesado. Numa das extremi
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dades do rotor, a mistura xsotoplca. apresenta, assim, umenriqueciinen
to crescente do isotopo pesado e na outra extremidade a mistura se enri-
quece cada vez mais do xsotopo leve ate atingir-se um estado de equili
brio controlado pela d1£usa.o de retorno, isto e, pela difusio das molecu
las em sentido contrario ao das correntes axiais,

A contracorrente no interior do rotor determina, portanto, o es
tabelecimento de um gradiente de concentra.gao em diregao axial, cuja
grandeza e limitada apenas pela difusio de retdrno, Em vista disto obtem
se na centrifuga contracorrente um efeito de separagio que ¢ muitomaiot
4o que o efeito de separagdo primario produzido na direcio radial pelo
campo centrifugo,

3.1. Equac¢do diferencial parcial da centrffugg contracorrente

Considerando que na centrifuga contracorrente o movimento do
ga.s no interior do rotor ocorre apenas na diregido axial, as componentes
de velocidade sao u(r,z) = 0 e wir,z) = w(r), tendo-se ainda p(r, z) = p(r).
Nestas condigdes, a equacao diferencial parcial (51) se torna:

M, - )(wr)
p2N_Dp 2 | 2N, 2" N(L-3)|- pte) 2 4 pp . 2
Dt r or dr RT _ 2z Az2
(59)

Convem notar que no segundo membro desta equagio de continuidade, agn
meira derivada ¢ a-derivada, em relagio a r, do fluxo resultante do isoto
po leve na d;tesa.o radial, J'(r) =Jc 4+J4, re produzido pelo campo centrifu
go e pela difusao; o segundo termo représenta a derivada, em relagioaz,
do fluxo do isStopo leve na- diregio axial, J, causado pela corrente axial
estabelecida no interior do rotor e o terceiro térmo & a derivada, em re-
lagdo a z, do fluxo de difusdo axial (difusdo de retorno) do _uotopo leve,
T4, z»

Para o estado estacionirio, em que (?N/?t) = 0, comsiderando
(BZN/ ?22) um infinitesimo de segunda ordem, a primeira mtegru;ao da
equagao (59), realizada para pequenas vana.q.oes de N em relagio a z, for
nece o gradiente de concentrag¢io radial da centrifuga contracorrente:

M, -M,)ufr
AN _ 2 L N(1-N) 41 f (60)
¥r RT Dpr bz

Ao inves de realizar a segunda mtegragao em relacioa r, con
vem conuderar as condigdes de contorno, as quais permitem com auxilic
da equagdo (60) obter a equagido d1ferencxa.1 parcial, que nos interessa no
estudo do comportamento da centn.fuga. contracorrente. A primeira condi
g.a.o de contorno provem da definigdo da vazdo da mistura uotopxca. atra~
ves do elemento de superf1c1e. normal a w e de area 2nrdr,em termos do

fluxo da mistura isotopica Pw = pw/RT com 9 exXpressc em mol/cm3, e
¢ dado por:
%
¥ ¢ ar =P (61)
s RT

onde P € a vazio de produgaoc {mol/s). A segunda condigio de contérnore
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‘sulta da equagio de conservagio do isotopo desejado: ) ‘

z&:-.a_ w-Dl&)el(ﬂ-& ﬁ): = _Bﬂé -t g}i
o .‘bz-el ) 22/ 2z \RT RT 2z Tt RT ot

<@ -¢ -dada por:

T A . *
e (.ﬂ! _Dp 3.‘2‘.):&:=-za_r;.3ﬁrdr (62)
vz L, RT RT 2?2z ' oRT ot

AIntegrando por partes d Pprimeiro termo do primeiro membro desta equa-
¢ao e introduzindo ma equagao resultante a primeira condigdo de contorno
{(61) e a equagdo (60), obtem-se a equagio diferencial parcial da centrifu-
ga contracorrente:

T, ’ 2 A ’
2 . T 8 3 r 2
ﬂfp,d, 3N, _zlpp_£+.£1Lfsr./pw,d, IN
| RT ot RT 2 RT DpJ, r \% 0z2

M. = 2 - Q9 r y
--3-[PN+2" (_ 2 ~Mw N(l-N)f ; dr_f_’mdr]
dz o °

RT RT
(63)
A eqﬁagio {63) pode ser posia na forma:
2 _ .
3N _ XN _ 2 [ ]
T, —— = C - = | PN+ 1-N) (64)
6 2t 5 e KL o 3
onde as constantes ¢;,. Cg © C¢ sio dadas por:
M, -MY) 2 4
_z2x MM of (2, / - _
RT RT (] ° (65)

2 . Ye 2

v f-3 r
cg = cp+cy = 2X Dp 2+ 2= dr(fp'“'dr)
RT 2 RT DpJ, A :

- c6 = H— f.rzpr dr
RT % ]

A equagio (64) apresenta a férma tipica da equagio fundamental da separa

¢ao de isotopos de uma cascata quadrada,,. dada por (30), Nestas condi-

goes, podemos.utilizar diretamenteas propriedades desta cascata para o

estudo da centrifuga contracorrente, desde gue consideremos os valores
das constantes c;, €5 € Cg fornecidas pelas igualdades (65).

3.2. Equacdo do enriquecimento da centrffuga contracorrente

A equivaléncia entre a centn'.{nga contracorrente ea.;cascata qua
drada, que acaba de ser demonstrada, nos autoriza a aplicar a centrifuga
contracorrente a equacio (34) deduzida no estudo da cascata quadradaPor
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tanto, no estado estacionar To.e! e N nao varia em fungao do tempo,
(BN/ 2dt) = 0, para uma centr:l.fuga contracorrente de comprimento Z, a2 e-
quaga.o de enriquecimento e dada por:

N(Z2) = {1 "‘LP) exp [2 £Z(1 + \P)] (66)
N(0) l+yexp [2 £2(1+ )]

onde N(0) e N(Z) s3o as fragdes molares do isdtopo leve (isotopo deseja-
do) nas extremidades do rotor da centrifuga, § = P/c, e 2€= ¢)/c5, sendo
€] e c5 as constantes definidas pelas expressoes (65), A equagao (66) e va
lida para um enriquecimento pequeno, de modo que a re.la.g.ao N(Z)/N(O)po
de ser considerada igual ao fator de separagdo total da centrifuga.

A fim de calcular a rela.qa.o das fragdes molares do isotopo le
ve nas extremidades do rotor, ou seJa, o ennquec:.mento da rmstura des
te isotopo em dire¢do axial, por meio da equagdo (66), € necessario co-
nhecer as constantes c) e c5. Estas quantidades dependem da funga.o PW,
que mede o escoamento do gas em ambos os sentidos no interior do rotor,
A fungdo pw &, por sua vez, determinada pelo perﬁl de escoamento ¢ pe
la grandeza do escoamento no interior da centnfuga, A teoria, que esta-
mos expondo, nao fornece nenhuma indicagdo sobre a natureza do perfil
de escoamento, pois este depende dos detalhes construtivos da centrifuga
¢ do processo de obtengdo da contracorrente.

Quanto a grandeza da contracorrente, seu compottamento pode
ser investigado, se tornarmos a relagio N(Z)/N(O) explicita em relagdo a
vazao da contracorrente mediante a mtrodugao da quantidade L, que & de
finida por:

am (B
=—lj |pw|r dr (67)
T 4

¢ mede a2 soma das vazdes do gas num e noutro sentido no interior do ro-
T

tor. E.m:fiof° {pwr dr)/L ndo depende de L, de modo que as quantidades

¢/L=a e ¢:3/I..Z = a3 também ndo variam com L. Substituindo-se agora

Y= P/ajL e 2€= a.lL/(c2+a3L2) na equagdo (66), resulta que N(Z)/N(0) se
torna uma fungdo de Pe L,

Quando a vazdo de produgdo e nula, isto &, P = 0 (refluxototal),
a equagado (66) mostra que N{Z)/N(0) apresenta o maior valor para qual-
quer valor de L, Neste caso, da equagao (66) e do valor de 2g¢ dado em
termos de L, obtem-se:

alL

N(Z)- exp 2€Z = exp
N{0)

z (68)

2
z-!- a.3L

Esta equagio permite agora investigar o comportamento da quantidade L,
que mede, atravées da definicdo (67), a grandeza da contracorrente no in
terior do rotor. De fato, variando-se L, verifica-se que a fungao

ajL/( S+ a3Lz) apresenta um maximo para um certo valor de L = Lo da
do pori
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T
anZ-BE Ipw[r dr
RT

[
L°= .—Z-==—-———-—————’ (69)

a ‘, Barfr" 2
3 Z[':—(/;pwrdr)

A Este valor L, corresponde entao o valor maximo possivel -de N(Z)/N(0)
que se obtem quando P = 0 para um dado tipo de escoamento em contracor
rente; este dado e dado por: :

N(Z) .

exp 2 EOZ (70)
N (0)

sendo 2 €, o maximo da fungdo 3)L/lc, + a3L3), que & igual a:

' o r
(M,-M,) — *rdr pwr dr
2 1
= RT %o o

.alL-o =

2 EO = = =, _——
z s T RN
c,+aLe 2y cyay - rzv Z[ zgr_(f s dr)z
e TV
; (71)
Quar.do nao pa’. producao, existe portanto um enriquecimento maximo ou

um wvalor maximo ou £, que corresponde a um certo valor otimo L, da va
z3,0 da contracorrente no interior do rotor,.

A existéncia do maximo de & ou de N(Z)/N(0) € interpretada fisi
camente atraves do fenomeno da difusdo de retérno. Assim, quando a va
230 da circulagao total no interior do rotor L é grande, o valor de & e,
portanto, o gradiente de concentragao axial ou N(Z)/N(0) -sdo pequenos,
pois € varia inversamente com L. Neste casoa difusio de retorno € peque
na (cp, que depende da difusio de retdrno, .€ muito menor do que

a3LZ) .Quando a vazdo de circulagio interna L é pequena e, portanto, o
gradiente de concentragio e € sdo grandes, a difusdo de retérno €tambem
grande, Entio, a medida que L diminui, aumenta a difusao de retorno, a
qual finalmente limita o grau de separagao, ndo permitindo mais um au
mento posterior do enriquecimento ou de £ , Nestas condigoes, entre valo
res muito grandes e muito pequenos de L, existe um valor de L, que toz
na a separa¢io maxima, quando a produgao € nula.

_ Em vista da existénci’a de L., & conveniénte exprimir -as va-
z5es de circulagdo interna do gas em termos déste valor por meio de m=
= L/L,. Entdo, resulta que 2€ =2 €o2m/(1 + m?) e a equagdo (66) se tor

na:
(L+y) exp[z eoz( 1Zm 2) a ""l")]

+m

NZ)
MO . qaexp[z 6,2 (22 s +¢>]
m L

Em térmos dos parimetros sem dimensao m e Q.P, P é dado por:

(72)
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P = mPoq) (73)

sendo

Dp (74)
RT

P = 4y Eorg

As equacdes (69) a (74), com exclusio da equagao (70), descrevem comple
tamente o comportamento da centrffuga. contracorrente, quando opera em
condigGes de produgdo.Conhecido o perfil de escoamento pw e medido ex
perimentalmente L, pode-se entao calcular, atraves destas equagoes,o enri
quecimento fornecido pela centrffuga para vazoes de produgdao desejadas.

3. 3. Potencial de separacio da centrx’fujg contracorrente

Consgiderando que a centrifuga contracorrente se comporta co-
mo uma cascata quadrada, seu potencial de separa¢ido pode ser calculado

”

atraves da eq}xag.io (36), apresentada no estudo desta cascata, Assim, pa
ra uma centrifuga contracorrente de comprimento Z, o potencial de sepa

-

cdo e
cZ
1

41::5

§u Z (75)

Em térmos da vazdo total da contracorrente no interior do rotor L e de
m = L/J’...o esta equagao pode ser escrita sob a forma:

2
1

2.2 2
§U = a.lL Z ) alz ( mz )= c Z( m?. )
#e,+ c3LZ 4a, \1+m?/ 4 1 + m?

3 3

(76)

Substituindo na equa¢ido (76) os valores das constantes c) e c3, dados pelas
equacoes (65) resulta:

2
2 2
(M, - M) rz1 2 (7 M
— r dr | pwr dr
1'2 o (Y
2

ZRT 2
8U=PL N _1_r_Z_ m
2 l+m

RT f 24 [T ]
1] pwr dr
s T {Yo

As equagdes (76) e (77) mostram que o potencial de separacao
da centrifuga contracorrente atinge o maior valor quando mZ/(1 4m¢) ten
de para a unidade, 0 que ocorre quando m —e o9, istc ¢, quandc L se Loz
na infinitamente grande, Neste caso, porém,o fator de separacio apresen
ta urmn valor miuito pequeno, como foi visto na discussao anterior. Por ou
tro lado, o fator de separagdo maximo é obtido quando L = L,, isto e,

(77)
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quando m = 1. Esta vazao de circulagdao nio &, porém, a mais eficiente do
ponto de vista do potencial de separagao, como se pode observar nasequa
¢Oes {76) e (77) ou da consideragio da difusio de retérno. De fato, para
N(Z)/NgD) ser maximo, Lo nio pode ser muito grande e neste caso, j5. é
necessario levar em conta a difusao de retorno, que diminuindootranspor
te do material desejado atraves da centrffuga, diminui o potencial de se
paragiao, Nestas condigoes, é conveniente aumentar L para diminuir a di
fusio de retdrno e assim aumentar 85U, embora com isto ocorra uma di-
minuicdo do fator de separagdo, Por outro lado, esta diminuigdo ndo etio
pronunciada, pois 8U se aproxima rapidamente do seu valor limite . com
o aumento de L., Assim, quandom = 3 e m = 5 se obtem, respectivamen -
te, 90% e 96% do maior valor de 6U e para estes valores de m, ~os gra-
dientes de concentragio ainda sio iguais a 60% e 38% de seu valor maxi-
mo, respectivamente, Portanto, e possfvel conciliar a vantagem de en
riquecimentos relativamente grandes numa s6 unidade contracorrentecom
potenciais de separa¢io ainda bastante elevados.

3.4, A centrffugide contracorrente estabelecida por conveccao térmica

Na centrifuga a gias de contracorrente estabelecida por convec-
¢do térmica, a circulagdo do gas no interior do rotor é produzida pelo a-
quecimento de uma das tampas do rotor e pelo resfriamento simultaneo da
outra tampa. Para explicar a origem desta circulagio vamos recorrer a
interpretagdo dada por MARTIN (19), considerando ini¢jalmente a acao de
um campo gravitacional intenso sobre o gas presente entre .duas placas
verticais mantidas numa temperatura superior a do gas. A convecgao tér
‘mica, por meio da qual o g5.s se desloca em sentido contrario ao )do cam-
po vem, neste caso, acompanhada de uma forte expansao :. ddiabatica do
gas, em virtude do acentuado aumento da pressio que ocorre - no sentido
do campo. O resfriamento do gas, que se produs nesta expansao devera
ser entao compensado pelo fornecimento de calor proveniente -das placas
quentes. Como esta condi¢do somente podera ser satisfeita com suficien
te rapidez nas visinhangas imediatas das placas, a convecgio se da ape-
nas nas paredes das placas e nio no interior do gés. Consequentemente, o
deslocamento do gas vai ocorrer somente numa camada muito fina =~ adja-
cente as paredes das duas placas, desde que estas se encontrem suficien
temente afastadas. O sentido déste escoamento gasoso sera o opostoao do
campo gravitacional intenso, quando a temperatura do gas ¢ inferioradas
placas. Nestas condigGes, se as duas placas forem mantidas em tempera
turas diferentes, uma ligeiramente inferior e outra ligeiramente superior
a do gas, Segue-se desta interpretagdo que uma camada muito fina de ga’,s
adjacente a placa quente deve deslocar-se em sentido contrario 2o docam
po, enquanto que, a.d)'a.cente a Placa fl;ia, deve ocorrer -’simultineamente
um deslocamento analogo de gas, porem no mesmo sentido do campo.

Suponhamos, agora, que as placas consideradas sejam as tam
pas do rotor de uma centn'fuga., no interior da qual se encontra ‘um ga’.;
Entio, devido a agdo do campo centrifugo, o gas escoa ao longo da tampa
quente da periferia para o eixo do rotor, isto e, em sentido contrario ao
do campo. A medida que esta corrente gasosa se aproxima do eixo, uma
parte do gis se dirige em diregdo axial a outra tampa do rotor mantida nu
ma temperatura inferior a do gas, como mostra a Figura 4, na pagina se
guinte, O escoamento axial ocorre porque a velocidade de escoamento ra
dial e, portanto, a quantidade de gas transportada na diregao radial, di-
minui da periferia para o eixo, segundo a teoria proposta - por ‘MARTIN
{19). Ao mesmo tempo o gias escoa ao longo da tampa fria do eixo para a
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Figira 4 - Esquema da centrifiga
de contracorrente: estabalecida
por. convec;a.o térmica

periferia e, a medida que alcan;a. a parede do rotor, uma parte do gis se
dirige em direcao axial para a tampa quente, uma vez que otransporte de
material aumenta com o raio, Nestas condxsoel. as diferentes correntes
‘gasosas parciais que se deslocam em diregao axial da tampa quente para
a tampa fria, apos seu percursc ao longo da ultima, devemn reunir-se sob
a forma de uma corrente gasosa total a qual se dirige a0 longo da parede
do rotor para a tampa quente. Desta maneira, estabelece-se, por convec

30 térmica, a cxrculu;l.o em cantracorrente no interior do rotor, a qual
¢ apresentada esquematicamente na Figura 4.

Quando o gis presente no interior do rotor € uma mistura isoto
pica, a contracorrente, assim formada, determina o onnquecxmento éa
mistura em uotopo leve na tampa fria, enquanto que o notopo pesado se
concentra na tampa quente, O gas enriquecido do isotopo leve, ou produto
da separagio, e agora retirado da tampa fria, » paraaqualxz = Z (compri
mento do rotor), & o gas empobrecido deste isatopo, ocu o rl]utc, e remo
vido da tampa quente, para a 9\131 z = 0, a alimentagao da c.utnfuga comn
a mistura de composigao isotopica natural sendo realizada na tampa quen
te, como mosira o esquema da Figura 4.

3.5. Estudo do perfil de escoamento

O fator de separacgao ou enriquecimento axial N(Z)/N(0) de qual
quer centrifuga contracorrente ¢ dado pelas equagoes (66) ou (72) e, no ca
so de reﬂuxo total, pela equag_a.o (68), enquanto que seu potencial de sepa
raga.o € expresso pela equacao (77). A analise destas equagoe.l mostraque
o calculo do enrigquecimento e do potencial de separa¢do exige o conheci-
mento do perfil de escoamento pw(r) do gas no interior do rotor,

A fim de investigar a influéncia déste perhl na separaciodei 1so
topos, realizada por uma centnfuga contracorrente, convem definir por
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por coeficiente do perfil de escoarnento, a relagao:

2["2 /T e
rd d:
[;i-o r | pwr r]
= ; -
[ )

que depende apenas do perfil de escoamento da contracorrente no interior
do rotor, isto e, da relacdo entre pw e r, e nio do valor absoluto da con
tracorrente, Com o auxilio desta definigao e da equacgao (58), a equagao

(77) se torna:

K

(78}

SU = (5U)___ K m?/(l4m?) (79)

A’nilogamente.. atraves da definigao de K, a equagdo (71) pode serposta na
forma:

(M, - M )lwr,)?
2E =2 Plwry)” VI VE (80)

o 2RT 2r,

A equacgido (79) e as equagdes (70) ou (72), combinadas com a equacao (80),
fornecem, respectivamente, o potencial de separac¢ido e o enriquecimento
da centrifuga contracorrente em térmos do coeficiente do perfil de escoa
mento.

O conhecimento exato do perfil de escoamento no interior doro
tor de uma centrifuga contracorrente constitui, do ponto de vista hidrodi
nimico, um problema de solugdo extremamente complexa. Por éste mo-
tivo é preferivel abordar inicialmente o perfil de escoamento dtimoe, a
seguir, recorrer a modelos simplificados de perfis de escoamento para
os quais € possivel calcular o valor de K.,

O perfil de escoamento 6timo, que permite obter o maximo po
tencial de separagao em qualquer fipo de centrifuga contracorrente, e de
finido segundo LOS e KISTEMAKER (38 atraves da igualdade entre o gra
diente de concentragdo radial da centrifuga contracorrente, dado pela e-
quacgao (60), e o gradiente de concentragao radial que conduz ao potencial
de separa¢do maximo, expresso pela equagdo (55). Resulta, entio, que pa

ra este perfil de escoamento & integral fpwr dr é proporcional a 2. Pa

-~

ra que esta condigao seja satisfeita LOS E KISTEMAKER, concluem que:
(1) pw deve ser constante em relagdo a r e (2) a superficie cilindrica neu
tra, a qual separa a corrente num senti(}o da corrente em sentido contra-

rio'(w = 0) deve estar situada o mais proximo possfvel da parede dorotor,

Introduzindo a condi¢do da proporcionalidade entre a integralci
tada e 1;2 na equagio (78), obtem-se K =1, Entdo, para o perfil de escoa
mento otimo, o potencial de separagao e dado por:

($u), = (8u)__ m?/1+m?) (81)

que se torna igual ao valor maximo tedrico (su)max quando m —eo09, €
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o valor de 2 &, € expresso por:

Z¢g

. (82)

2
-M.l)(wr) . 1 VZ_

2RT Zrz

Neste caso, da equagido (70) segue-se que o enriquecimento em refluxo to
tal se torna igual a:

= exp
N (0) ZRT 2r

2
[N(Z) (M, - M) {wr) AN (83)

2

Esta equagao £ornece o maximo ennquecunento que pode ser obtido teon
ca.mente numa centnfuga contracorrente, pois no caso em questio a cen
trifuga opera em refluxo total e a contracorrente no interior do rotor a-
presenta, nioc somente o perfil de escoamento otimo (K = l),como tambeém
a vazao otima (L = Lg).

O modélo simplificado, que traduz de forma a.dequa.da o perfil
do escoamento no interior da centrifuga de contracorrente governada por
convecgdo térmica, & o perfil de escoamento de Martin. Este perfil pro-
vem da teoria de MARTIN (I3, segundo a qual a vazao radial de um gas
num campo gravitacional intenso e entre duas placas em temperaturas di di
ferentes, calculada com grande aproxxmag.ao, é proporcional a grandeza
rl/zexp(MerZ/‘}RT) Na centrn‘.uga de contracorrente estabelecida por
convec;a.o térmica, na qual se admite que as unicas correntes gasosas Ta
diais sao as enstentes nas proximidades das-tampas do rotor, esta vazao
deve ser igual a vazdo que escoa na direc¢do axial entre a superficie c111n
drica de raior e a superf1c1e cxhndnca neutra. Portanto, o perfil de es
coa.mento de Martin deve satisfazer a condigao expressa pela proporcmna

deade entre a mtegral/ (pW/RT)Zﬂr dr e a grandeza el Zexp(M -~ rz/4RT)
Resulta desta condig¢do que a superficie cilindrica neutra {w = 0) se encon
tra situada nas proxuruda.des da parede do rotor e, tanto mais proxima
desta parede quanto mais pesada for a mistura gasosa a ser separada e
quanto maior for a velocidade de rotagdo. Introduzida esta condigao na e
quagdo (78), obtem-se o coeficiente do perfil de escoamento de Martin, da
do por:

% 22 T
._Zz., j r3/2 exp Mw © dri
r; % iRT i
KM= = (84)
["z Mol o
exp d
(-] 2RT

Entio, para o perfil de escoamento de Martin, o potencial de separagao e:
- 2 2
(80 = (80) Ky @2 /1 o) (5
e a quantidade 2 £, apresenta o valor
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& Ml){wr)Z 1 :
(2 €y = — — V' VK, (86)
| 2

de modo que o enriquecimento em refluxo total é:

2
i M, - M Jwr,)
[-I:I-(Z-—):J . = exp 2 V72 Z VZ VKM (87)
N (0)] 2RT 2r, ,

Utilizando o perfil de escoamento de Martin, LOS E KISTEMAKER {38) ob
tiveram para a centrifuga de contracorrente estabelecida por convecgao
‘termica, que foi desenvolvida como modélo UZINB por GROTH e colabo-
radores (11), um valor de Ky = 0,95, quando a centrifuga opera com hexa
fluoreto na velocidade periferica de 250 m/s. Nestas condigoes o poten-
‘caal de separagao obtido com o perfil de escoamento de Martin ,e, pois,
igual a 95% do potencial de separagio correspondente ao perfil de escoa-
mento otimo. Neste caso os dois perfis de escoamento, 830 praticamente
coincidentes. Para velocidadea periféricas maiores, aumenta a diferenga
entre os dois perfis. Assim, para o hexafluoreto de urdnio, resulta da e- -
quacao (84) que os valores do coeficiente do perfil de escoamento de Mar
tin s3o iguais a 0,90, na velocidade periférica de 300 m/s, ¢ 0,67,na ve
locidade periférica de 400 m/s. .

A partir da equagio {72) e com os dados experimentais obtidos
com a centrifuga contracorrente UZIIB, LOS E. KISTEMAKER estima -
ram, ainda, que m = 2,17, Substituindo &ste valor na equagdo (85) com
Ky = 0,95, resulta entao que o potencial de separagio com o perfil de es
coamento de Martin é igual a 0,77 {§U) . Experimentalmente, o0 maior
valor do potencial de separagao encontr%por GROTH .e colaboradores
(11) é 0,74(8U)ax. Nestas condigGes, no caso do hexafluoreto de uranio
e nas condigdes de operagao utilizadas, o perfil de escoamento da contra
corrente no interior do rotor concorda satisfatoriamente com o perfil de
escoamento de Martin, o qual, por sua ves, nio diverge muito do perfil o
timo, Todavia, convem mencionar que esta concordancia se verifica ape‘:
nas no caso considerado, em que a velocidade peri.férica. e 250 m/s. A di
ferenga entre o perfil de escoamento de Martin e o Otimo -se torna tanto
mais pronunciada quanto maior for a velocidade periferica da centrifuga,
como ja foi citado, e quanto maior for a massa molecular do gas.

A influéncia do perfil de escoamento foi também analisada teo
ricamente por KANAGAWA, OYAMA e TAKASHIMA (34), que calcularam
os valdres de K para o perfil de escoamento em que pw _é. constante em
ambas as correntes gasosas, para o perfil de .escoamento de Martin e pa -
ra o perfil utilizado por STEENBECK (21). No caso do modeélo de Martin,
éstes investigadores apresentam o0s valores de K em fungdo de Mu?rZ/4RT.
e mostram que K passa por um maximo igual a 0, 96, quando a quan idade
szr%/l}RT é igual a 1,85. Para o hexafluoreto de urdnio, este maximo
correspondente a uma velocidade periférica de 245 m/s, explicando, as-

sim, a concordincia entre os perfis de escoamento, que se verifica - nas

experiencias de separagio realizadas por GROTH e colaboradores.
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CAPITULO 11I

HEXAFLUORETO DE URANIO UTILIZADO

O hexafluoreto de uramo, UFyg, eo umco composto volatil es-
tavel de uranio, raza.o pela.,qua.l é uhhza.do como ma.tena prima nos pro
cessos de separa.ga.o dos isotopos de uranio que sdo reahzados em fase ga.
sosa. Na temperatura ambiente, o hexafluoréto de urdnio € um solido cris
talino incolor (53), que apresenta uma pressdo de vapor de 115 Torr, ao
contrario do que ocorre com todos os outros compostos estaveis de ura.
nio, os quais apresentam préssdes de vapor de apenas alguns Torr em
temperaturas inferiores a 100°C (54).

O ponto triplo do hexafluoreto de urdnio € igual a 64,02°C na
pressao de U37 Torr (55). Nestas conchgoes, na temperatura ambiente e
sob a pressio atmosferica, o composto solido sublima diretamente, en-
quanto que, em pressoes e temperaturas superiores as do ponto triplo,
funde na férma de um liquido incolor de grande densadade. '

Do ponto de vista quimico, o hexafluoreto de urdnio ¢ um com
posto extremamente corrosivo, que ataca um grande numero de metais €
os materiais de construga.o usuais. Além disto, em presenca d detragos de
agua, sofre uma hidrélise rapida com formagdo de acido fluoridrico, se-
gundo a reagao:

UF6 +ZHZO = UOZFZ <+ 4HF
A combma.ga.o destas propneda.des corrosivas e h1dr011t1ca.s.quc constitui
um serio 1nconvemente nos trabalhos com este composto, torna o'bnga.to
rio o empreégo de equipamento de ago inoxidavel, mquel ou monel e a utill
zagido de alto vicuo a fim de efetuar, da maneira mais completa possivel]
a remogdo da umidade presente no equipamento, o qual, por sua vez, de
ve ser estanque a alto vacuo.

Por outro lado, do ponto de vista da separagdo dos isotopos de
uranio, o hexafluoreto apresenta a vantagem de ser formado de um dos
poucos elementos que nao possuem isdtopos, a saber, o flaor.Por éste mo
tivo, o composto em questa.o pode ser considerado ‘simplesmente como -
sendo uma mistura biniria de moléculas 1sotop1ca.s de uranmio, '

O hexafluoreto de urdnio utilizado na presente investigagdo, de
procedencia norte-a.mencana., encontra-se armazenado em cilindros de
monel de 5" de thametro externo e de 55 1b de capacidade, Como os tra
balhos de separagdo de isotopos e de espectrometria de massas exigiam
o emprego de uma quantidade relativamente pequena deste material, mas
de elevado grau de pureza, tornou-se necessario considerar (1) a transfe
réncia do material de um déstes cilindros de armazenamento a rec1p1en
tes de menor capacidade; (2} a determma.t;.a.o da pureza do materialtrans-
ferido e {3} a eventual pur:ﬁcagao do material,
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No presente ca)ntulo temos assimm em vista apresentar inicial-
mente 08 fundamentos teoricos da transferencla.. punﬁcagao e determina
¢io da pureza de hexa.ﬂuoreto de uranio. A seguir, descreveremos o sis-
tema que foi construido com a finalidade de realizar estas operagdes, as
sim como as transferéncias e as purificagdes efetuadas com omaterial de
procedéncia norte-americana.

1. TRANSFERENCIA E PURIFICA(}AO DE HEXAFLUORETO DE URANIO

A transferencia de hexafluoreto de uranio de um recipientea ou
tro é usualmente realizada pelo escoamento gravitacional do material em
fase liquida ou pelo escoamento do material na fase de vapor,determinado
por diferencgas de pressdo (56). O primeiro processo requer oa uecimen
to do material em recipiente fechado a temperaturas superiores a do pon-
to triplo, de modo a tornar possivel a passagem de hexaﬂuoreto de uranio
em estado liquido, de um a cutro recipiente pela agao da grawdade No se
gundo processo, a passagem de vapor de hexafluoreto de uranio de :um 2
outro recipiente é obtida através da sublimag¢do do material noprimeiro e
da condensagao do vapor no segundo rec1p1ente. Mantendo-se o rec1p1ente
de condensagdo em uma temperatura muito mais baixa do que a .do reci-
piente de sublimac¢do consegue-se estabelecer o gradiente de pressao ne
cessario ao escoamento em fase gasosa,

As impurezas, ,que usualmente se encontram no hexafluoreto de
uranio, sao o acido fluoridrico e outros fluoretos, A presenca e a quant1
dade des. .s Laipurezas podem ser determinadas por medidas crioscopicas
ou por medidas de pressao de vapor (53) A determinagido da pureza do
material, através da medxda. da pressao de vapor, se baseianofatode que
a presenga de acido fluoridrico, que constitui a principal impureza, au-.
menta cons1derave1mente a pressao de vapor do material, pois este aci
do & pouco soluvel no UF,, A pressdo de vapor de hexafluoreto de uranio
puro a 0°C € igual a 17, 59 Torr, segundo as determinagoOes precisas rea
lizadas por OLIVER MILTON e GRISARD (55). Se o material apresentar
1% de acido fluoridrico como impureza, o aumento de pressao & igual a
12,0 Torr nesta temperatura (53). Nestas condu_;.oes, a pureza de hexafluo
reto pode ser facilmente controlada por meio da medida da pressa.o de va
por a 0°C, Para a identificagdo de pequenas quantlda,des de acido fluor{ =
drico o método do abaixamento do ponto de congelagao e.mais preciso do
que o anterior. Neste caso a determma.g,ao da pureza do material se ba -
seia no fato de que a constante crioscopica de UF¢ e 0, 065°C por 0 ,01% de

HF, enquanto que o valor teorico, computado da lei de Raoult, & 0, 08390C
(53)

A punﬁcagao do hexafluoreto de urdnio pode ser realizada por
meio da sublimagdo em vacuo ou da destilagao sob pressao. Ambos os pro
cessos foram utilizados por GROTH e colaboradores (1I). No processoda.
subhma.;ao descrito por estes pesquisadores, o hexafluoretode uranio im
puro e mantido em temperaturas suficientemente baixas, a fim de a-
presentar uma pressao de vapor da_ordem de alguns decimos .de Torr.
A transferéncia déste material € entdo realizada por sublimacdo em alto
vacuo, de modo que o hexa.fluoreto condensa num rec1p1ente resfnado na
temperatura do géelo séco {-80°C), na qual sua pressao de vapor e igual a
10-3 Torr. Ao mesmo tempo, as impurezas mais volatels, como o acido
ﬂuorldnco, sao bombeadas continuamente pela a.g.ao de uma bomba de al-
to vacuo a um segundo recipiente, que se encontra na temperatura de ar
ou nitrogénio liquido (-180°%C), Como estas impurezas nao condensam na
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temperatura do gélo séco, obtem-se assim sya separagio do hexaflugreto
condensado no primeiro recipiente, Sgegundo GROTH e colaboradéres(11),
através de duas sublimagies sucessivas, efetuadas desta maneira, foi pos
sivel purificar um produto impuro Gue a 0°C apresentava a pressao de va
por de 40 Torr, de modo a obter-se ym prodyto final puro com a pressao
de vapor de 17,6 Torr a 0°C, A destilagdo spb pressao, xda.l’i_zada numa
coluna de retificagdo, tambem permite remover o acido fluoridrico e ou
tfos fluoretos do hexafluoreto de uyranio, como mostraram as investiga
¢Oes experimentais do equilibrio liquido-vapor levadas a efsito por JARRY
& colaboradores (57) e ELLIS ¢ JOHNSON (58), Com a instalagao de desti
lagdo construida por GROTH e colabaradores {11), foi possivel a obtengic
de hexafluoreto puro, a partir de um material extremamenteimpuroque a
0°C apresentava a pressdo de vapor de 300 Torr. O processo da destila
cio & mais eficiente do que o da sublin}agio, quando se trata da Temogao
de elevados teores de impurezas e, aléem disto, permite a obtengido de
maiores quantidades do produto puroem intervalos de tempomais curtos,

Dada a necessidade de manusear apenas pequenas quantidades
de UF¢ e levando em conta a menor complexidade do processo, assim co
mo a maior facilidade de construgao do equipamento necessario a sua rex
lizagdo pratica, optamos pelo processo da sublimagio para efetuaratrans
feréncia e a purificagao do material, Pelas mesmas razGes, escolhemos
o metodo da medidada pressao de vapor para determinar a pureza do ma
terial assim transferido. A fim de realizar estas trés operagGes em uma
Unica aparelhagem e conduzi-las em alto vacuo, foi projetado e construido
0 sistema de transferencia e purifica;io de hexafluoreto de uranio, que
passaremos a descrever.

2. DESCRICAO DO SISTEMA DE TRANSFERENCIA E PURIFICACAO DE
UF¢ B e

O sistema de transferéncia e purificagio foi projetado de modo
que todas as suas partes, que entram em contato com o hexafluoreto de
urdnio, sdo confeccionadas de ago inoxidavel 18/8, tipo 316, por ser éste
um dos materiais de construgdo que melhor resistem a agdo corrosiva do
composto em questao, Para tornar possivel a realizagio do alto vacuo e,
ao mesmo tempo, evitar a entrada de ar durante sua operagio. todo o sis
tema foi instalado de modo a ser estanque a alto vacuo. -

A fim de satisfazer as finalidades previstas, osistema construi
do se compGe de quatro partes, a saber: (1) a secgdo de produgio e medl
da do alto vacuo, (2) a seccdo de transferéncia, (3) a secgao de sublima~”
¢ao e (4) a secgdo de medida da pressio de vapor. A Figura 5 apresenta
estas diferentes secgies e seu esquema de ligagao.

A secgao de produgao e medida al alto vicuo se compoe da bom
ba de vicuo rotativa By, da bomba de difusio B, do balio de vidroR, dos
man&met}'oe de mercurio M, e M,;, dos "traps” T, T' e T}, do medidor
de alto vacuo P, das torneiras de vidro de alto vacuo 1-12 e das valvulas
metilicas de alto vicuo 30, 31 e 32. Estes elementos, com excecdo das
valvulas metalicas e do 'trap" T), se encontram ligados entre sipor meio
de tubos de vidro "pyrex',

O alto vacuo de todo o sistema & produzido pela bomba de difu
sdo de mercurio B,, modelo Hg3 da firma E, Leybold's Nachfolger (Repu
blica Federal Alema), que apresenta uma velocidade de sugio de 3 1/s, &
bomba de vacuo rotativa B, modelo PH3 da firma Arthur Pfeiffer GmbH
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(Repubhca. Federal Alema), com veloc1da.de de bombeamento de 2,5m /h
destina-se a estabelecer o pré-vacuo ou o vacuo primario necessario ao
funcmna.mento da bomba de d1fusa.o. Por meio da linha de "bypass", que
contem a torneira 6, a bomba de vacuo rotativa permite tambem colocar
em vacuo primario qualquer uma das secgoes da instalag¢ao, quando se en
contram fechadas as torneiras 4 e 5; déste modo evita-se o escoamento
gasoso através da bomba de difusio. O baldo de expansao R, de 6litrosde
capacidade, tem por finalidade garantir o funcionamento da bomba de difu
sdo por periodos de tempo longos, quando a bomba rotativa esta desligada
e a torneira 3 se encontra fechada, A torneira 1 destina-se a permitir a
entrada de ar na bomba rotativa apos seu desligamento, evitando assim a
entrada do oleo na instalagiao. A torneira 7 tambem permite a entrada_de
ar na secgao de alto vacuo, quando isto se torna necessario, Os manome
tros de mercurio My e M,, que medem o vacuo produzido, respectzva.men
te, pelas bombas rotativa e de difusdo, tém por finalidade acusar vaza-
mentos na secgdo de alto vacuo, A torneira 8 evita a entrada de vapores
de mercurio, provenientes do mandmetro M,, no"trap" T,

O alto vacuo € realizado nas outras secgoes do sistema a partir
do "trap' de vidro T, imerso em mtrogemo liquido, mediantea abertura
da torneira 9. A finalidade déste "trap" e a de condensar os vapores de
mercurio da bomba de difusdo. Por meio da torneira 10 a secgao de pro
dugao de alto vacuo se comunica entao, diretamente, com a secqao de
transferencm. e de sublimagao, enquanto que a torneira 12 estabelece a 1i
gagao com a secgao de medida da preuao de vapor. O alto vacuo de toda
a instalacdo e medido por meio da valvula Penning, da firma E,.Leybold's
Na.ch.folger (Repuhhca Federal Alema), quando a torneira 11 se encontraa
berta, A valvula Penning se encontra ligada, por meio de uma junta com
ca, ao "trap' de vidro T', refrigerado por mtrogemo hqludo. Todas os
componentes da secgdo de produg.ao de alto vacuo ate aqui mencionadas,
com excegio das bombas, saoc de vidro "'pyrex'.

Durante a operagao do ustema., a secgdo de produg.a.o doalto va
cuo 4 posta em comunicagao com a secgao de transferencia e de subhma-
¢do atraves do "trap" de ago mox:tdavel Ty, imerso em nitro énioliquido,
e da tubulagio metalica que contém a valvula 31, estando entaofechadas a
torneira 10 e a valvula 32, O "trap' T destina-se a condensar as impure
zas volateis, que acompanham o hexafluoreto de uramo, e tambem retém
as pequenas quantidades de hexafluoreto, que provem dos 'traps' das sec
¢oes, de transferencia e de sublunat;a.o. O material condensado no ""trap™
em questio permanece néle apos a operaga.o, mediante o .fechamento das
valvulas 30 e 31, Nestas condigdes, a , fungdo do trap" T ¢ tambem pPro
teger a aparelhagem de vidro da secg¢do de produg,ao e medida do alto va-
cuo. Gragas a esta precaun;ao. estando fechada a valvula 32 e abertas as
v-a.lvula.s 30 e 31, ° alto vacuo nas secgées de transferencxa e de sublima
gao pode ser continuamente medido durante a operagio pela valvula Pen=~
ning, quando se encontram abertas as torneiras 10 e 11. A ligacdodas val
vulas 30 e 32 com os tubos de vidro, da secq.ao de produgio e medida do
alto vacuo, é realizada por meio das juntas comcas metal-vidro J, provi
das de um fole metalico elastico, estanque a alto vacuo, que se destina a
evitar a quebra dos tubos de vidro.

Asg secgoes de transferéncia e de sublimagdo se encontram liga
das a linha de alto vacuo metalica L), na qual se obtem o alto va.cuo me-
diante a abertura da valvula 33, A secgdo de transferéncia se compoe do
Y pigtail" de cobre PT, do ma.nometro M que se comunica com .a valvula
41, do reservatorio Rj ligado a valvula 40 e da tubulagdo metalicaque con
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tém as valvulas 42, 35, 36 e 39, O cilindro de monel C, que contém o he
xafluoreto de urinio, se encontra ligado ao "pigtail'' e éste a linha de alto
vacuo Liy. O hexafluoreto de uranio, quando puro, é transferido do cilin-
dro C, atraves das valvulas 35 e 36, ao reservatorio R por -sublimagdo,
depois de estabelecido o alto vacuo na linha L], Nesta operagdo, o reci-
piente R] e refrigerado na temperatura do gélo séco e o cilindro C é man
tido na temperatura ambiente, _!_l vazao de vapor de hexa.fluoretclé ajusta—
da com a valvula, 42 € a pressao do vapor e medida com o manometro de
membrana de ago inoxiddvel M, da firma E.Leybold's Nachfolger (Republi
ca Federal Alema), apos a abertura da valvula 41. Terminadaa.operagio,
o regervatério Rj pode ser retirado da aparelhagem, depois de fechadas
as valvulas 39 e 40, As pequenas quantidades de hexafluoreto que perma-
necem na linha L sao entdo recolhidas no "trap'" T], refrigerado por ni
trogenio liquido, i

. A sec¢do de sublimagdo consta do ''trap' de ago inoxidavel Tj,
ligado as valvulas 37 e 38, e da tubulagio que apresenta estas valvulas e’
a valvula 36, Estando fechada a valvula 35, a purificagao do hexafluoreto
de uranio, contido no cilindro de monel C, é realizada nesta secgso por
sublima.g.io do material déste cilindro, mantido na temperatura -ambiente
e por Eondensa;io de hexafluoreto no "trap' Ty, refrigerado pelamistura
gelo seco-metanol. Simultineamente, as impurezas mais volateis sao as
piradas através das valvulas 38 e 36 e da linha de alto vacuo L pela bom
ba de difusdo e se condensam no "trap" T), resfriado por nitrogenio {qui
do. Durante esta operagdo, a velocidade de sublimagao e controlada pelo
manometro M e o alto vacuo da instalagio é medido pela valvula Penning
P. Terminada a operagao e medida a pureza do material condensado no
"trap" T,,éste material e transferido por sublimagao ao reservatorio Rl'
previaménte pdsto emalto vicuo, Este recipiente, contendoohexafluoreto
puro, pode ser entdo retirado da instalagao.

No esquema apresentado na figura 5 esta também previstaapos
sibilidade de sublimagdes sucessgivas do reservatorio R) ao ''trap'! Tp,e vi
ce-versa. Agsim no caso de nio apresentar a pureza desejada apos apri-
meira sublimagio, o material, depois de transferido ao recipiente Ry, po
de ser resublimado neste recipiente e condensado no ''trap" T3, segundo o
procedimento anterior. Neste caso a transferéncia do vapor ¢ realizada
através das valvulas 40, 39 e 38, estando fechada a valvula 36, enquanto
que as impurezas que nio condensam em T, s3o removidas pela bomba de
difusdo através da valvula 35.

A medida da preassao de vapor de hexafluoreto de- uranio pode
ser realizada com um mandometro de membrana, desde que 2 membrana
seja confeccionada de um material que resista a agao ¢orrosiva do hexafluo
reto, Todavia, dada a imprecisao das medidas que usualmente se obternn
com éste tipo de mandmetros, € necessario utilizar o método de compen-
sa¢do, quando se deseja usar a pressao de vapor como criteriode pureza,

‘P gte metodo consiste em admitir o vapor de hexafluoreto de uranio num
dos lados da membrana do manometro e compensar a pressdo exercida pe
lo vapor com a introdugdo de ar ou nitrogénio no outro lado damembrana,
O manometro funciona entao como instrumento de ponto zero e a medida
da contra-pressao, feita com um manometro de mercurio, fornece a pre
cisdo desejada. i

Baseada neste principio, a secgdo de medida da ressdo de va
por, da Figura 5, se compde do manometro MMC, do manometro de mer
curio M3. do recipiente de volume variavel V, do secador S, do''trap" me
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talico T3, ligado a valvula 21, da tubulagao metahca., que contem a valvu
la 34 e da tubulag¢do de vidro que, ligada a linha de vacuo de vidro Ly, a~
pPresenta as torneiras 13-18,

O rna.nometro de membrana MMC & um manometro de membra
na capacitiva, construido pela firma Atlas-Werke A.G, (Repubhca. Fede-
ral Alema) e descrito por DRAWIN (59), Este manometro foi escolhido
por sat1sfa.zer as seguintes cond1§oes (1) a2 membrana, de ago inoxidavel,
res1ste a agao do UFy, (2) o manometro & estanque a alto vacuo e ambas
as ca.ma.ras separadas pela membrana podem ser postas em vacuo e (3) o
manometro pode ser usado da maneira convencicnal e permite leituras ate
2,5e 20 Torr, quando uma das cimaras se encontra em vacuo.O mandme
tro de mercirio M3 se encontra defronte de uma escala de ago inoxidavel
polida e graduada em mm, que foi confeccionada pela Secgio de Metrolo-
gia do Instituto de Pesquisas Tecnologmas. Osmeéniscos de mercario, re
fletidos pela esca.la. permitem evitar os erros de paralaxe, obtendo-se,
entdo, com auxilio de uma lente uma precisiao de medidas de 0,2 mm.
recipiente de volume variavel, cuja finalidade e realizar o ajuste fino da
contra—pressao, consta de um cilindro fechado, no interior de qual exute
um émbolo mével. A fim de garantir a estanqueidade déste reservatorio,
sua parede interna foi retificada e o embalo apresenta um a.nel de teflon,
o qual desliza nesta parede 1ubr1£1ca.da com graxa de alto vacuo. O seca
dor S € um tubo de vidro contendo sflica gel e fechado nas suas extremuia
des com as torneiras 19 e 20, .

A medida da pressdo de vapor de hexafluoreto de uranio & reali
zada condensa.ndo-se inicialmente uma Pequena quantidade do material no
"trap" T3, previamente posto em alto vacuo. e colocando, a seguir, este
"trap' em contato com ge tlo, a fim de manté-lo na temperatura de 0°C .En
contrando-se ambas as camaras do manometro de . membrana capacitiva
em alto vacuo, & ajustado o ponto zero do manometro e fechada atorneira
14, Mantendo-se fechadas as valvulas 36, 38 e 39, por meio da abertura
da valvula 21 o vapor do material presente no "trap" T3a 0°C ¢ introdu-
zido numa das camaras do manometro atraves da valvula 34, Depois de fe
chadas as torneiras 13, 17 e 18 e mantida aberta a torneira 15, & adm1t1do
ar na linha que contem o secador S e que se encontrava em vacuo pnma-
rio. Medn-mte a abertura. lenta da torneira 17, o ar seco entra, entao, na
outra camara do mandmetro de membrana capacitiva, ‘A contra- pressio,
assim aplicada a membrana deste manometro, e agora ajustada por meio
de recipiente de volume variavel V até o ma.nometro 1nd1car © ponto zero.
Esta contra-pressio que, nestas conchgoes é igual a pressao de vapor, do
material presente na primeira ca.mara., e lida no mandmetro de mercirio
M3. Caso, no ajuste da contra-pressio, o ponto zero do mandémetro de
membra.na capacitiva. tenha sido ultrapassado, pode-se diminuir a contra-
pressdo por meio da abertura da torneira 18 e do bombearnento pela bom-
ba rotativa, A comparagao da pressio de vapor, assim medida a 0°C ees
timada até 0,2 Torr, com o valor de 17,57 Torr, dadoPor OLIVER, MIL'
TON e GRISARD (55) permite fornecer informagGes acerca da pureza do
material sob investigagdo.

o manémetro de membrana capacitiva ainda pode ser posto em

. comumcaga.o com cada um dos recipientes que contém hcxa.ﬂuoreto de ura

nio, Desta maneira é possivel constatar a presenca ou nio de material nes
tes rec1p1entes.
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3., COMPONENTES E MONTAGEM DO SISTEMA DE TRANSFERENCIAE
PURIFICAGAO DE UFg .

Ao projetarmos o sistema de transferéncia e purificagdo, apos
a escolha do material de construgdo, foram levados em consideracao os
seguintes elementos: (1) tubulagGes, soldas e unices metalicas, (2} reci-
pientes e 'traps’ de metal, (3) valvulas metalicas e (4) pegas de vidro''py
rex'", A confecgao ou a escolha destes elementos foi orientada sempre no
sentido da estanqueidade a alto vacuo. ‘

Os tubos de ago inoxidavel utilizados sdo tubos sem costura com
diametro externo de 12 mm e espessura de parede de 1 mm. As dimen-
soes déstes tubos sio perfeitamente compativeis com a capacidade do sis
tema de produgao de alto vacuo empregado. .

A soldagem déstes tubos e das valvulas metalicas com as unides
'desmontiveis, indicadas na Figura 5, foi realizada por meio da solda de
arco em atmosfera inerte de argonio, conhecida por "argon-arc', que 3
a mais apropriada para sistemas de alto vacuo confeccionados de aco inc
xidavel. Os trabalhos de solda foram efetuados com a maquina de soldar
adquirida da firma S.A. White Martins (Sao Paulo). Apos a realizagao de
um sstudo preliminar com a finalidade de determinar as condigGes de ope
racao mais adequadas a obtengdo de soldas estanques, de diversos tipos,
com tubos de ago inoxidavel de diversos diametros, foi possfvel estabele
cer com esta méquina uma técnica de soldagem, sem adigio de material_,"
que fornec;u soldas perfeitamente estanques a alto vacuo e conduziu aum
numero minimo de soldas defeituosas na construgao do sistema de transie
rencia e purificagdo. -

Quanto 2s unides desmontaveis, estanques a alto vacuo, o hexa
fluoreto de uranio nio permite o emprégo das unides usuais de alto vacuo,
formadas de um anel toroidal de borracha apertadoentre dois flanges, pois
a borracha nio resiste a agdo déste composto, Existem entdo duas alter
nativas, a saber, as unides inteiramente metalicas ou asuniGes metalicas
providas de um anel de teflon, No sistema de transferéncia e purificacao
construfdo, foram utilizados os dois tipos de uniao, dando-se porém pre-
feréncia as uniSes inteiramente metalicas,

Na escolha das unides inteiramente metalicas foram adotadas
0s seguintes critérios de selegdo: {1) resisténcia a agdo corrosivado UFy,
{2) dessorgio pequena do material, {3) usinagem facil da unido, {1) geoms
tria simples da unido, de modo a facilitar a montagem da instalagao,{3) fa
cilidade de padronizagio e (6) baixo custo da unido. Nao tendo encontrada
no mercado uma unido de aco inoxidavel estanque a alto vacuo, realizamos
uma pesquisa bibliografica bastante extensa sobre o assunto, nos moldes
da mencionada por HENRY e BLAIVE (690), e confeccionarnos os tiposdes
critos por VAN HEERDEN {61}, por LANGE e ALPERT (62) e por INTES
BERGER (63). Todos estes tipos, ensaiados na linha de alto vacup existen
te na Secgio de Separacdo de Isotopos, forneceram a estanqueidade dese
jada. Foi decidico entao utilizar, no sistema de transieréncia e purifica
¢io, 2 umio representada esquematicamente na Figura 6, que se baseia
no tipo desenvolvido por VAN HEERDEN e que melhor satisiaz aos crité-
ri10s de escclha adotados.

A uniao, represertzda na Figura 6, e formada de quarro pecas,
das quais duas, designadas por A e B, sao de ago inoxiZavel 13/3, Zstas
pegas, que sao identicas e de facil usinagem, apresentam duzs cunnas
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iguai s com um angulo de aproximadamente 30°, Entre as duaspegas s.
encontra o anel de cobre recosido.E. Este anel é firmemente a.perta.do
pelas outras duas pegas rosqueadas de latao sextavado C e D, A umao
poderia ter sido confeccionada com apenas trés pegas de ago inoxidavel,
das quais duas seriam rosqueadas e uma simples. Todavia, neste caso,o0 -
custo seria mais elevado e a usinagem, mais demorada,Q recosimentodo
anel de cobre é realizado aquecendo-o ao rubro e mergulhando-o a seguir
em alcool metxhco. Desta maneira ocorre nio so o amolecimento do anel
como tambeém a completa desoxidagdo de sua superficie.

Segundo a exper1enc1a de LYUBIMOV et al. (64), o usode pegas
rosqueadas para o aperto da uniao ¢ recomendado para tubos de. d1ametros
externos compreendulos entre 10 € 20 mm; para d1ametros maiores, é ne
cessario o emprégo de flanges. No presente caso niao houve portanto, in=
conveniente em utilizar pecas rosqueadas, as quais, em relagio aos flan
ges, apresentam a vantagem de OCUpar um espago mMEenor e de permitir .
uma montagem mais fa.c11 da unido. A tnica desvantagem apresentada pe
la unido da Figura 6 ¢ o cuidado que deve ser tomado no sentido de ndo da .
mﬁcar a8 cunhas, pois qua.ndo isto ocorre a unido de1xa de ser estanguea
alto vacuo, Todavia a experiéncia nos mostrou que unices assim danifica
das podem ser facilmente recuperada.s. limando e, a seguir, lixandoas cu
nhas de modo a reconstituir a forma original,

Todas as unices utilizadas no sisterna de transferénc1a e purifi
cagao foram confeccionadas na Oficina Mecanica da Sec ao de Separagao
de Isotopo, a partir de um cilindro de ago inoxidavel 18/8 de 1' de diame
tro, fundido e forjado pela Secq,a.o de Agos Especiais do Instituto de Pes
quisas Tecnologicas, As unides mu1t1plas, indicadas na Figura 5, sdo for
madas de um cubo perfurado de ago inoxidavel (25 mm de lado) cujas fa=
ces apresentam tres ou, no maximo, quatro das unides desmontaveis des
critas., Para a confec';a.o destas unices multlpla.s, foi utilizada uma barra
forjada de ago inoxidavel 18/8, de secgdo quadrada, com 1" de lado,a qual
foi também fornecida pela Secgio de Agos Especiais. A .usipagem .desta
barra permitia a obtencgio do cubo com duas uudas laterais,asquais eram
soldadas as unices desmontaveu, segundo a tecmca acima menc:tonada..As
outras saidas da uniio multxpla. eram obtidas atraves da solda direta das
unices nas faces do cubo.

Alémn destas unices inteiramente metahcas, o sistema de trans
ferencia e punﬁca.;ao apresenta quatro unices com _gaxeta de teflon,, a sa
ber, a uma.o entre o "pxgta.ll" e a valvula 42, a uniao entre © mandmetro
Mea valvula 4] e as duas unices  que ligam o mandmetro de membrana ca
pacitiva a instalagao, Nestas unices tomou-se sempre o cuidado de acomo
dar a gaxeta de teflon, formada de um anel de secgao quadrada, na ranhu
ra circular presente numa das pecas da umao. Na Figura 7 esta represen
tada a unido que existe entre o ''pigtail" e a valvula 42. Nesta unido, A e
B sdo as pegas que se encontram soldadas a estes elementos da instala-
¢io, enquanto que o anel E ca gaxeta de teflon.introduzida na ranhura da

peca B, A presenga desta ranhura e necessaria porque no a.perto da gaxe
ta com a outra pega da uniao, que pode apresentar uma superf1c1e plana ou
a saliencia circular mostrada na Figura 7, ocorre sempre umapequenade
formagio plastica do teflon,

Os recxpxentes e '"traps’ do sistema, que_ sdo apresentados na
Figura 5, foram construidos de tubos de ago inoxidavel 18/8, em quas ex
tremidades foram soldados discos do mesmo material, Os tubos cilindri
cos utilirados na confecgao dos "traps" T) e T apresentam . 260 mm de
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comprimento, 62 mm de diametro externo e 2 mm de espessura de pare
de.Na tampa superior destes cilindros foi soldado o tubo internodotrap”,
enquanto que na parte superior da parede do cilindro foi soldadootuboque
constitui a saida da lateral do "'trap". Na extremidade superior do tubo in
terno déstes "'traps" e na saida lateral se encontram soldadas as valvulas
que fazem parte dos ''traps'. O "trap"' T3 e um recipiente simples,forma

”’

do da valvula 22 e de um tubo de 200 mm de comprimento e 20 mm de dia
metro interno, A parede externa déste tubo foi usinada ate a expessura c}'e'
parede de 0,5 mm, a fim de favorecer o estabelecimento do equih’brioter
mico, quando o "trap" é posto em contito com gélo durante a medida da

pressao de vapor,

Foram confeccionados dois tipos de recipientes Ry, a saber,um
-recipiente pequenorde 200 mm de comprimento e de 50 mm de diametro e
o recipiente grande de 400 mm de comprimento e 100 mm de diametro. No
primeiro destes recipientes foi coletado o hexafluoreto de uranio puro uti
lizado nos trabalhos de espectrometria de massas, enguanto que o segun-'
do recipiente destinava-se a armazenar o material puro que foi emprega-
do nas experiéncias de separagio de isotopos.

As vilvulas metdlicas sao valvulas de ago inoxiddvel 18/8 Mo,
estanques a alto vavuo, com fole metilico e assento tronco-conico de ago
inoxidavel, fabricadas como '"'miniatura' pela firma francesa Technigues
Nucléaires, As saidas laterais destas valvulas apresentam um diimet:;o-
externo de 1/2" e foram utilizadas valvulas com saidas lateraisretase val

vulas com saidas laterais em angulo reto,

Todas as pecas de vidro "'pyrex', que fazem parte da intala-
¢io e sdo estanques a alto vicuo, foram confeccionadas pela Oficina de Vi
dro que existia na Secgao de Separagao de Isotopos,

O sistema de transferéncia e purificagao foi montado numa es-
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trutura de secgao retangular de cantoneiras perfuradas, da firma Indusa
(Sao Paulo) e apresenta 3 m de comprimento, 1,90 m de altura ¢ 0,55 m
de largura.. A sustentagao da tubulagdo e de outros elementos da ‘instala-
¢ao foi realizada por meio das mufas e pgarras, usualmente empregadas
nos laboratérios quimicos. As mufas se encontram presas a barras de
ferro verticais e horizontais, de 1/2"" de diimetro, parafusadas nas can
toneiras perfuradas, A tubulacdo metalica se encontra diretamente ligada
as rpufas, enquanto que a sustenta;ao da tubulagio de vidro e feita com
auxilio das garras, O mtrogem.o l{quido e a mistura gelo séco- metanol,
que resfriam os "'traps' sao colocados em frascos Dewar, os quais repou
sam sobre telas de amianto e aneis presos com mufas as barras de fer
ro verticais,

A montagem do sistema foi iniciada com a instalagao da apare
lhagem de vidro,que compoe a secgao de produgio e medida do alto-va-
cuo, A seguir, foru.m instaladas as pegas de ago inoxidavel, que ainda per

tencem a esta secgio, ¢ as diversas partes que constituem as secgGes de
" sublimagdo e de transferéncia. Apos sua instalacao, cada uma destas par
tes foi submetida a ensaios de estanqueidade por meio do propno sistema
de alto vacuo _p. instalado.

Todas as pecas de ago inoxidavel, depois de soldadas e antes de
serem submetidas a este ensaio, foram cuidadosamente limpas nas suas
partes internas. Esta limpeza foi realizada através das seguintes etapas:
(1) desengraxe com tri-cloro-etileno, (2) desengraxe alcalino com agua e
sapoleo, (3) lavagem com agua, {4) decapagem com uma solugdo acxda (5)
lavagem com agua. destilada e (6) secagem em estufa. A decapagem acida
foi efetuda na temperatura na de 50°C com uma solugao dé 10-20 vol. de
acido nitrico e 2-4 vol. de acido fluondnco. A limpeza prev1a. tem por {i
nalidade evitar que as impurezas das luperfxmes de ago inoxidavel deteT
minem um bombeamento excessivamente prolongado para-a obtengdo doal
to vacuo, Alem disto estas impurezas, ao serem desorvidas das_ paredes
durante o bornbeamento, podem fornecer uma elevagdo de pressio no inte
rior da pega sob lnve-hglgao, que pode ser facilmente confundida, com a
elevagio de pressiao proveniente de vazamentos reais,

Terminada a instalagao das secgGes de sublimacido e de transfe
rencu, foi realizada a montagem da aparelhagem de vidro que constitui a
secgao de medida da Pressac de vapor. Completada a montagem de todo o
sistema, este foi submetido a um ensaio geral de estanqueidade a alto va
cuo, o qual forneceu resultados plenamente satisfatorios, A Figura8 apre
senta todo o sistema construido.

Todos os ensaios de estanqueidade realizados consistira.;n em
colocar, miculmcnte, a peca que gstava. sendo ensaiada em alto vacuo,is
to e, em pressoes inferiores a 10”2 Torr, por meio da agao da bomba de
thf\ua.o. No instrumento de medida, da firma E. Leybold'sNachfolger (Re
publica Federal Alema), ligado a valvula Penning, €ste vacuo correspon-
de a leituras inferiores a 5 divisGes de escala, Em Sseguida, interrompido
o bombeamento, era observada a elevagdo de pressao, indicada por este
instrumento, em fungdo do tempo. A peca era entdo considerada estanque
a alto vacuo e limpa, quando durante 5 minutos esta elevagdo ' de pressao
nao era maior do que 2 x 10-5 Torr, a qual corresponde uma variagao de
3 divisoes de escala, e quando a pressao se mantinha inalterada durante
os 5 minutos seguintes. Em caso contrario, procurava-se descobrir o va
zamento envolyendo, sucessivamente, as regmes suspeitas com algodio
embebido em agua. ou com a massa de alto vacuo, da E. Leybold's Nach
folger, Estes procedimentos foram usados porque niao dispunhamos de um
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Figura 8 - Sistema de transferéncia e purificagio de UFg

verificador de vazamentos ("leak detector'') para materiais metalicos Em
bora totalmente empirica, a experiéncia mostrou que o critério adotado
para a estanqueidade a alto vacuo era plenamente satisfatorio para os tra
balhos com o hexafluoreto de urinio, Em vista dos resultados obtidos nes
tes ensaios pode-se entio concluir que o sistema de transferéncia e puri
ficacio construido é estanque a alto vacuo, permitindo pois que no seu in

terior sejam obtidas e mantidas pressoes inferiores a 1072 Torr,

Finalmente, tendo em vista a toxicidade dos vapores de hexa-
fluoreto de urdnio, a fim de prevenir acidentes pessoais a instalacao do
gistema de transferéncia e purificacdo foi realizada numa -sala bastante
ampla com excelente ventilagiao matural.

4, TRANSFERENCIA E PUMHCA(;OES DE HEXAFLUORETO DE URA-
NIO REALIZADAS

A determinagdo da pureza do hexafluoreto de uranio de proce-
déncia norte-americana revelou que o material se encontrava ligeiramen
te decomposto, pois sua pressac de vapor a 0OC apresentava o valorde T
Torr. Provavelmente esta decomposigao resultou da entrada de umidade
no cilindro de monel durante o periodo de armazenamento, de cérca de

tres anos. Nestas condigoes foi necessario purificar o material, alem de
trapnsferi-lo do cilindro de monel a recipientes de menor capacidade.

Em vista dos trabalhos programados com o hexafluoreto de ura
nio puro, foram realizadas duas puriﬁca;c':e- e transferencias.Atraves da
primeira destas operacoes tinha-se em vista obter cerca de 100 g de ma
terial puro, que seria utilizado nos trabalhos de espectrometria de mas-
sa. A segunda purificagio e transferéncia foi efetuada com afinalidade de
se obter a quantidade de 2 a 3 kg de UF¢ puro, que seria destinada as ex
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periencias de separagao dos isotopos de uranio.

A primeira purificagao e transferéncia foi conduzida em duas =
tapas. Na primeira destas etapas, a sublimagao do material contido no ¢i
lindro de monel na temperatura ambiente foi realizada durante 6 horas,
condensando-se o material, sob bombeamento da bomba de difusao, no
"trap" T, (Figura 5) resfriado pela mistura gélo séco-metanol.Durante es
ta operagido a pressao do vapor de sublimado na entrada do "trap" T, [T
da no manometro de membrana M) foi mantida em valdres compreendidos
entre 0,2 e 0,4 Torr por meio da manipulagiao da valvula 42, Apos a subli
magao, o material condensado no "trap" T, apresentou a pressao de va-
por de 20,1 Torr a 0°C, enquanto que a do material contidono cilindro era
de 17,9 Torr a 0°C. Por conseguinte, nesta primeira operagio foi possi-
vel purificar o hexafluoreto de uranio presente no cilindro de monel, cole
tando-se as primeiras fragoes impuras no "trap" T,.0 materidl do'"trap™
Tz. mantido na temperatura ambiente, foi entdc transferido totalmente
por sublimagio direta ao recipiente R}, resfriado pela mistura géloséco-
metanol, As pesagens deste recipiente, realizadas antes e depois datrans
feréncia, mostraram que a quantidade de material sublimado e transferi-
do nesta primeira operagio foi igual a 84,4 g, Como o material transferi
do ao recipiente R, ainda nio apresentava a pureza desejada, foi realiza-
da sua resublimagao, transferindo-o sob bombeamento ao "trap" T,, res
friado pela mistura gelo séco-metanol, Nesta operacio a velocidade de su
blimagao foi ajustada pela valvula 40 do recipiente R; e a pressio do su-
blimado, lida agora no manometro de membrana capacitiva MMC,foi man

" tida em valdres compreendidos entre 0,4 ¢ 1,0 Torr. Como a pressio de
vapor do material condensado no "'trap" T, ainda era igual a 18,6 Torr a
09C, ests material foi submetido a uma nova resublimagio e condensado
no recipiente Ry, obtendo-se entio a 09C a pressio de vapor del8,2 Torr,
A seguir, uma terceira resublimagio, na qual o material foi transferido
do recipiente R) no "trap" T, forneceu a mesma pressio de vapor parao
material condensado no “t.l’lé' T2. Em vista desta concordancia entre os
valores de pressio de vapor medidos antes ¢ depois desta Gltima resubli
magio, o material coletado neste "trap" foi considerado puro, Deve-se no
tar que o valor de 18,2 Torr adotado agui como sendo a pressao de vapor
de hexafluoreto de uranio puro a 0°C, o qual concorda com o valor obtido
para o material puro nas sublimacoes realizadas por GROTH e colaborado
res (11), difere ligeiramente do valor determinado por OLIVER, MILTON
e GRISARD (55), Esta discordancia provem do fato de que em nossas de-
terminac3es nido ¢ possivel manter todo o sistema de medida de pressio
de vapor na temperatura de 0°C, Finalmente, o hexafluoreto puro presen
te no '"trap' T, foi traneferido de nGvo ao recipiente R}, A pesagem déste
recipiente acusou uma quantidade de material puro de 75, 3 g, de modo que
durante as operagoes de resublimagio e de medida da pressao de vapor ve
rificou-se uma perda de 9,1 g de material, que foi condensada no 'trap™
de protegao T, :

Na segunda etapa da primeira operagio de purificagdo e transfe
réncia, o material foi sublimado no cilindro de monel, na temperaturaam
biente, e condensado no "trap" T, resfriado pela mistura gélo séco-me
tanol, durante 2 horas e com a pressao do vapor de sublimadode 0,3 Torr,
lida no manometro M, O hexafluoreto de uranio condensado no “"trap" T,,
tendo apresentado 2 pressao de vapor de 18,1 Torr a 0°C, foi considera- -
do puro e, por isto, transferido diretamente ao recipiente R;. Nesta se-
gunda etapa obteve-se 20,5 g de material puro. Nestas condigGes a quan
tidade total de hexafluoreto de uranio puro, obtida na primeira purifica-
Gao e transferéncia, era igual = 95,8 g, As velocidades de sublimacdo uti
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flizadas nas duas etapas foram igu_a;is al4,l1 g/held,3 g/h, respectiva-
‘mente,

Na segunda purificacdo e transferéncia foi adotado um procedi
mento diferente, uma vez que a maior parte das impurezas do xpaxeriaf:
-armazenado no cilindro de monel, ja haviam sido removidas, Alem disto,
o emprégo das pequenas velocidades de sublimacio acima mencionadas de
terminaria o dispendio de um tempo excessivamente grande para A& obten
¢io das quantidades de material paro, julgadas mecessarios a reali
das experiéncias de separacioc de isotopos. Por dste motivo, nesta segun
da purificagao e transferéencia, o msterial presente no cilindro de m<

_foi transferido diretamente ac reservatorio gramde R}, resiriadopor gelo
seco-metanol, rejeitando-se imicialments as primeiras fragoss do sulli-
mado, ainda ndo suficientewsente puras. A seguir, o material presesis nes
te reservatorio, na temperatura do gélo séco, fei purificado -atraves do
bombeamento com a bomba de difesac, Estas operagtes foram repstidas
em trés etapas sucessivas, realisadas em dias diferentas.

ambiente, o material sublimado meste cilindro foi inicialroente condensa-
do no "trap” Ty, resfriado pela mistura gélo séco-metancl, até apressio
ﬁﬁahphmmw,mm“&umin!n» elx 10-5
Torr. Entioc, fechadas as valvalas 13, 37 @ 38, o materisl foi transfexido
diretamente do cilindro C a0 reservatorio Ry, resiriado psia misturas g&
lo séco-metanol;, atraves das valvalas 35, 39 ¢ 40, A firn de a8 obter
mgnnavwanmmﬁo.sp@h*-!ﬁnﬂnﬁh
‘no mandmetro d¢ membrana M, foi mantida em & Tory atraves ds manips
lagdo da valvula 42. Desta maneira foi possivel transfarir 593,5 g de ma
terial ao reservatorio By em 2 h 30 min, que correspends & uma velocida
de de sublimacio de 237,4 g/h. Como a pressie ds vapor do matarial con
densado em Ry era igual a 20,3 Torr, éste material foi purificado por su
blimacio em alto vacuo. Para ista, resfriado o reservatorio R pela mis
tura gilo séco-metancl, o material foi submetidc a wm bos :6_:
t{muo pela bomba de difusio até que a prassio indicads pela vilvuls Pen-
ning apreseatou valores inferiores a 10-5 Torr. A medida da pressao de
vapor a 0°C forneceu entioc o valor de 18,0 Torr e o material doreserva-
torio foi considerado puro.

Nas duas etapas seguintes, foi empregado o mesmo maetoda de
aperar variando-se apenas a pressao do sublimado, lido no manometro M
e atempo de sublimacao, Assith, na segunda etaph esta pressao foi mantida
em 4 Torr e o tempo de sublimagio foi igual a 3 horas enguanto qoe a teY
ceira etapa foi realizada com a pressio de 15 Torr durante 2 horas. K
anti de material puro, obtido durante o tempo total de sublimacio
de 7Th30min, fai igual a 2419, 3 g, o material condensado apresentandono
final desta operagao a pressao de vapor de 17,9 Torr a goC. Terminada
esta transferéncia e purificacdo, o sistema foi deixado em alto vacuo € o
reservatorio R foi retirado da instalacao. :
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CAPITULO 111

_APARELHAGEM E METODOS DE MEDIDA

Eafe capitulo visa descrever a centrifuga a gas utilisada mo pre
sente trabaliho, oust.nnc_tzuﬁocmawam.rcg
momhuﬁeumuﬁn&p-ocm‘h mas>
mhﬁ“ammhm Serio tambem descrites o ma
w&*ﬁmhm&md‘mcohmﬂ
amummwam

i, DESC DA CENTRIFUGA CONTRACORRENTE 2G3

A cemtrifuga costracorrests, modilo ZG3, empregada sa pre-
seste investigacio, foi descrita em detalbes GROTH e ssiabaradores
{1, 12, ¥9) s sam ma“mﬁ For esta mative,
remos agei apemss as caracterfsticas dests maguisa, que julgmmes cs
wnmwhmcum&mwm
ngmmmucmmom -4
Tranic,

Al‘i‘m‘!m-mnmcmmtialdncuuﬁnﬂlﬁs
ta consists, essencialmente, dommnnlocol hw 3

por meio de correntas de Foucoult e o resfriamento simultisse da tampa
inferior por meio da armh;ao da agua fria na serpentina que sivcundz es
ta tampa. Nestas condicoes a corrente ascendente circula ae lemge dx p
ndememdomrefmogaunpohtcmdodonmwa de=
sejado, isto €, o rejeito da seplra;ao enguanto que a corrents dascenden
te, qnecxrcuhnareguoana.l. ecmntmdapelogascmadodo uo
ogo leve, ou seja, pelo produto da separagio. O rejeito ¢ retirado daceﬂ
trifuga atraves do tubo externo do eixo superior de dupla pareds, apes cs
coar entre o disco circular 3.3. eatamp-.mpexmtdo rator. Ae mc-mo
tempo, a retirada do produto do interior da centrifuga ¢ realizada atraves
do eixo tubular inferior, de parede simples. Amtrodn;aodops de ali-
mentagio e a extraga.o do produto e do rejeito s3o efetuadas gracasa agaa
de uma bomba de vacuo rotativa.

O rotor apresenta as seguintes thmenloe- internas: 66,5 cm de
comprimento Z e 18,5 cm de diametro Zrz. A centrifuga wutilizada, que
designamos por ZG3-A, para dutmg\n-la. das outras existentes na Seccae
de Separagiao de Isotopos, gira em regime .de plena carga com 30960
r.p.m,, que corresponde a uma velocidade periféricarz de 300 m/s.

O movimento de rotagao do rotor e, essencialmeats,o de um cor
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Figura 9 - Esquema da centrifuga, modélo ZG3



po rfgido que gira livremente em torno de seu eixo longitudinal, Para isto
o8 eixos tubulares que sustentam o rotor, gragas a uma construgao espe
cial, apresentam uma elevada elasticidade. Desta maneira a transmissao
de vibragoes causadas por desbalangos mewtavels do rotor, as secgles dos
eixos tubulares situadas nos mancais, e consideravelmente reduzida, evitan
do-se assim o desgaste dos mancais e uma vibragdo pronunciada dos ei-
x0s nointerior dos aneis de vedagdao, presentesnos labirintos 1 e 8 daFigu
ra 9. Todavia neste movimento do rotor comoum gu-ascopm, préso elastica
mente, ocorre o movimento da precessdodoeixode rotagao. Para diminuir
esta precessdo, foram introduzidos os mancais de amortecimento 4.1 e 4.2,
originalmente propostos por BEAMS e convenientemente modificades por
GROTH e colaboradores. A centragem dos eixos tubulares e efetuada por
meio dos mancais de colar 2.4 e 7.5, constantemente lubrificados e res-
fr1ados por dleo, enquantoque opeso do rotore suportado pelo mancal de
pressao 2.9, no qual e injetado oleo sobapressdo de 10 a 12 atm,

As dimensoces do rotor acima citadas sdotaisqueas frequencxas
proprias do rotor, em relagao a osc1la.g.oes de torz;ao e de flexao, se en
contram situadas acima da frequencia de rotagdo em regime de plena ca.r
ga. Nestas condxgoes, durante seu acionamento até esta frequenma. de ro
tagao, o rotor nioatravessa nenhuma de suas frequencxas criticas, man<
tendo-se pois em funcionamento sub-critico em tddas as suas fases de ope
ragao.

A circulacido do oleo necessario a alimentagao de todos os man
cais é promovida pelas bombas de engrenagem inferiores 9.3 e 9.4 e pela
superior {ndo desenhada na Figura 9), as quais se encontram du'etamente
acopladas ao motor 10.3. O motor de corrente continua 10.4 & posto auto
maticamente em funcionamento por uma bateria de acumuladores, no caso
de rfalta de energia eletnca, mantendo entao a c1rculagao de oleo até gue
a centrffuga se encont.te_completamente em repouso.

O rotor gira no interior da camisa cilindrica de protecao 6, de
dupla parede, atraves da qual circula agua a fim de manter constante a
temperatura do rotor. A camisa de protegao se encontra rodeada pela ca
misa externa 5.1., no interior da qual e feito 1mc1almente vacuo e, a se
guir, e mantida a circulagao de h1drogemo sob pressdo reduzida, a fim de
facilitar as trocas de calor. A obtengao do vacuo e a circulagao de nidro
gé€nio sdo efetuadas por meio da agio de uma bomba de vacuo rotativa,

O labirinto de gas superior 1 contem dois aneis de vedagao 1.2
de graflte sinterizada com cobre. O gas de alimentagao & admitido na par
te superior do labirinto por meio do primeiro dos tubes 1.3, enquantoque
o gas de rejeito, saindo dos orificios existentes no tubo externode eixo tu
bular superior, e retirado deste labirinto atravea do _segundc  dos tubos
1.3. A finalidade do anel de vedagao superior é, entdo, a de eviiar a r'ms
turas entre os gases da alimentacao e do rejeito. O anei de vedagao ;me
rior se destina a impedir a mistura do rejeito com os vapdres de oleo nro
venientes do mancal do colar 2.4, O labirinto inferior 8 apresenta apen aa
um anel de vedacdo 8,2, que tem por finalidade evitar a mistura dos va.oo
res de oleo provenientes do mancal inferior 7.5, com o gas do produtg,
o qual € extraido déste labirinto por meio do tubo 8. 3. A distancia e=ntre
os aneis de vedagao = os eixos tubulares é da ordem de alguns centésimos
de mm. Em virtude do pequeno jOogo apresentado pelos manca:s de <olar,
esta distancia e suficientemente grande para impedir o contato entre 93
aneis de vedacac 2 os eixos durante o movimento de rotagao o rotor. Por
outro lado, a Glatanc ae suficientemente pequena para evitar a mistura
dos gases e dos vapéres de dleo.
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Nos trabalhos de centrifugagdo com o hexafluoreto de uranio, o
terceiro dos tubos 1, 3, do labirinto superior, e o tubo 1,2, dg labirinto ig
ferior 8, foram postos em comunicagao com uma bomba de vacuo rotati-
va, atraves de 'traps' resfriados por nitrogenio liquido. Foi necessario
tomar esta precaugio a fim de reduzir ao minimo a possibilidade de conta
to dos vapores de oleo, presentes nas camaras acima e abaixodos respec
tivos mancais de colar 2,4 e 7,5 com o vapor de hexafluoreto de urinio_e_

xistente nos respectivos labirintos.

A igua fria, necessaria ao resfriamento da tampa inferior do
rotor e do oleo que alimenta os mancais, provém de um reservatorio de
900 litros de capacidade, no qual se encontra imersa uma serpentina re-
frigerada com auxilio de um compressor de "freon'. A circulagiodaagua
de resfriamento é efetuada em circuito fechado por meio de uma bomba hi
draulica. A temperatura da agua de resfriamento na entrada da centrifuga
foi ajustada a 8°C e manteve-se constante, dentro de * 0,59C, durante a
operagao da centrifuga.

O motor 2.6 acoplado ao rotor da centrifuga é um motor as sin-
crono com frequéncia maxima de 60000 r.p.m. e poténcia de 2,1 kW. Es
te motor é acionado por um gerador trifasico de frequencias medias de 3
kVA, 220 V e 500 Hz, o qual, por sua vez, & posto em movimento, atra-
ves de correias, por um motor trifasico, de velocidade variavel, de 11,5
kW e 220 V. Na opera.g.éo da centrifuga, a velocidade déste motor € lenta

-

mente aumentada atraves da diminuigdo da resisténcia de um reostato va
riavel até obter-se a frequencia maxima do gerador, quando creostato se
encontra em curto-circuito. Esta frequencia, a menos do escorregamen

to,  entdo a frequéncia do rotor da centrifuga em regime de plena carga,

A medida da frequencia da centrifuga é realizada por meio de
um anel imantado préso ao eixo superior do rotor, que gira no interior da
pequena bobina concéntrica, indicada por 13.1 na Figura 9. A frequéncia
da forga eletromotriz induzida, que e a frequéncia do rotor, e entiodeter
minada por comparagdo com as frequéncias fornecidas de um oscilador de
audio, mod. GM 2308 da firma Philips {(Holanda), através da figura de Lis

7’ ’

sajours obtida num osciloscipio de raios catodicos, tipo 304-A da firma,
DuMont {(E,U.A.),

O desbalango do rotor, acompanhado da pequena precessao de
seu eixo, pode ser observado continuamente durante o funcionamento da
centrffuga num osciloscépio de raios catdodicos, mod. GM 5659 da firma
Philips (Holanda), gragas a variagdo da indutiancia, provocada pelo desba
lango, nas bobinas fixas 14.1 {Figura 9) que se encontram instaladas ao
redor das tampas do rotor e sao alimentadas por um sinal de 50 kHz, for
necido por um oscilador eletronico. Através de um circuito paralelo liga
do a estas bobinas, o desbalanco também pode ser medido num instrumen
to situado no painel geral da centrifuga. Para realizar estas medidas de
desbalango, tanto o instrumento do painel como o osciloscopio sao inicial
mente calibrados por intermedio de um sistema externo formado por uma
bobina andloga as bobinas 14.1 e, situada ao redor de um disco; de excen
tricidade conhecida, acionado por um motor. -

As correntes de Foucoult, por meio das quais é realizado o a
quecimento da tampa superior do rotor, sao produzidas pela rotagao do
colar da tampa superior entre os ferros de um eletro-ima fixo (nao apre
sentado na Figura 9), A corrente que atravessa o eletro-ima ¢ fornecida
por uma fonte de alimentagao de corrente continua. Por meioc de um reog
tato e um amperametro, axistentes neste circuito eletrico, a corrente p§
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de ser ajustada e lida, de modo a perm:.ur o contrdle do aqncc:.mento de
sejado oa tampa superior.

A temperatura das tampas do rotor e medida poxr meio de dois
termistores (ndo apresentados na Figura 9) ligados, atraves de uma cha-
ve, a uma ponte de Wheatstone, da firma Leeds e Northrup Co.{E.U.A,),
Os termistores, ou resxstores de coeficiente de temperatura negativo, es
tio situados na superficie de dois aneis de aluminio, fixos, que penetram
nas_ ranhuras circulares existentes nas respectivas tampas, sem contudo
toca—las. Estes aneis, em virtude de sua proximidade com as tampas e de
vido a presenga de hidrogenio, apresentam aproximadamente a tempera.tu

ra das tampas, de modo que esta nao se afasta muito da temperatura me
dida,

Da desc.nga.o apresentada segue-se que fazem parte da centnfu
ga os seguintes circuitos independentes: (1) o circuito de oleo (2) o circul
to de vacuo da camsa externa e das camaras adjacentes aos labirintos,
{3) o circuito da agua. de resfriamento e (4) o circuito de acionamento do
rotor. Todo o equipamento eletrico presente nestes circuitos ¢ alimenta-
do com a energia eletrica fornecida por um conjunto motor-gerador Die-
sel de 75 kVA, 220 V e 50 Hxz, a fim de manter o funcionamento de toda a
instalagao de centrifugagao independente das flutuagGes e dasinterrupgGes
da energia elétrica proveniente da réde.

2. DESCRICAO DO SISTEMA DE INTRODUGAQO E RETIRADA DE GAS DA

CENTRIFUGA

O sistema de introdugdo e retirada de gas da centrifuga foi pro
jetado com os seguintes objetivos: (1) mtrodugao de vapor de hexafluoreto
de uranio natural (gds de alimentag¢do) na centrifuga e retirada da mesma
das fra.goes gasosas enr1quec1da.s (produto) e empobrecxdas (rejeito)doiso
topo 235U; (2) medida das vazdes do gas de alimentagdo, do produto e do
rejeito; (3) transporte do gas de a.hmenta;ao, do produto e do rejeito  ao
espectrometro de magsas para a rea.hzagao da analise 1sotop1ca., (4) medi
da das pressGes do gas na entrada e nas sa.zdal da centrifuga e (S)armaze
namento do produto e do rejeitc da separagao.

Para _preencher estas finalidades o sistema deve ser formado de
tubulagGes, unices, valvulas, medidores de vazdo, recipientes de Tesiria
mento para a condensagao do vapor de UF6. e de um medidor de pressa.o.
Tendo em vista as propriedades agressivas do hexafluoreto de uranio fo-
ram escolhios, como materiais de construgao deste equipamento,oagoino
xidavel 18/8 tipo 316, e o mquel, éste ultimo sendo usado na construgao
dos medldores de vazio., Além disto, consxderando a facilidade de decom
posicao do UFg em presenca de umidade, ¢ necessario que O sistema =e-
ja estanque a alto vacuo, permitindo portanto a obtengao e a ma.m._tenga.o
de pressoes inferiores a 10~ Torr., Nestas condxgoes alern do equipamen
to menc1ona.do e da bomba necessarla a circulacao do gas atraves da cen
tnfuga. e do sistema, este também deve apresentar uma secgao de produ
¢do e medida de alto-vacuo. Em vista destas consxderagoes 0 sistema de
introdugao e retirada do hexafluoreto de urdnio da centnfuga foi construl
do segundo o esquema apresentado na Figura 10, que sera descritoa se
guir.

_Segundo o esquema da Figura 10, ¢ hexafluoreto de uranio, de
composigdo 1sotop1ca natural, presente no reservatorio Ry na temperatu
ra de 09C, a fim de manter uma pressao de vapor constante, e mtrodum
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do em fase gasosa na centrifuga ZG3 atraves da tubulagioque contemome
d.xdor de vazdo MV1, O reservatono R; éo rec1p1ente grande, de ago mo
xidavel, mencionado no Capitulo II, que contém 2419 3 g do material pur1
fxcado por subhmagao. O rejeito da separagao de 1sotopos realizada pela
centnfuga e retirado do labirinto superior desta por meiodatubulagao, que
contéem o medidor de vazdo MV2, e condensa no "'trap" de ago moxmavel
Ty, resfnado pela mistura gelo séco- meta.nol O produto da separagao e
extrzudo do labirinto m.fenor da centrifuga e atravessaatubulagao que con
tém o medidor de vazdo MV3, condensando, a seguir, no "trap'" de ago
inoxidavel T2, ta.mbem resfriado pela mlstura. gelo séco-metanol, A circu
lagdo do gas atra.ves do sistema e da centr1fuga. e determinada pela agdo
da bomba de vacuo rotativa B,, tipo D6 da firma E.Leybold's Nachiolger
(Republica Federal Alema.), de 6 m3/h de velocidade de bombeamento. Es
ta bomba de dois esta.gms, que apresenta uma pressido parcial final de 2 X
10-4 Torr, tambem se destina a produzir o vacuo no sistema antes da ad
missio do gas.

As valvulas de ago inoxidavel 1 e 2 permitem a entrada e oajus
te da vazdo do gas que alimenta o sistema, Esta vazdo € medida pelo me
didor MV1, quando a valvula 3 se encontra fechada. As vazdes do rejeito
e do produto sdo reguladas por meio das valvulas 13 e 31 e medidas pelos
medidores MVZ e MV3, respectivamente, encontrando-se, para isto, fe-
chadas as valvulas 11 e 24, Os tubos em paralelo aos medidores de vazao
destinam- -g8e a0 ajuste do ponto zero no aparélho para a medida da vazdao,
quando o gas nio escoa atra.ves dos medidores. Neste caso as valvulas 4,
12 e 30 sao fechadas e o gas pode circular através dos respectivos tubos
em paralelo, sem a necessidade de se interromper sua pas sagem através
do, sistema, As valvulas 5, 10 e 29 permitem isolar a centrifuga de todo
0 sistema em questao,

A fim de realizar a calibragdo simultinea dos medidores de va
zao, foi introduzida a tubulagdo (tracejada no esquema da Figura 10) que
contem as valvulas 6 e 19, Mantendo-se fechadas as valvula.s 5,10e29, de
modo a evitar-se a passagem do gas através da centrlfuga, esta tubulagdo
estabelece a 11gagao em serie dos trés med1dores de vazao, mediante a
abertura das valvulas 6 e 19. A mesma vazdo de UFy, que nestas condi-
goes atravessa os medidores quando a c1rcula.ga.o do gas e realizada me-
diarite a agdo da bomba rotativa B,, € entdo medida por meio da pesagem
da quantidade do vapor, que condensa durante um intervalo de tempo co-
nhecido no pequeno recipiente R3, resfriado pela mistura gélo séco-meta
nol. Este recipiente, que possui as va.lvulas 26 e 27, se encontra ligado
em paralelo ao "'trap" T, por meio das valvulas 32 e 28, de modoque, uma
vez realizada a cahbrat;a,o dos medidores de vazao, a cu-culacao do gas é
sempre efetuada atraveés -io "trap” Ty e as valvulas 6 e 19-sao sempre man
tidas fechadas,

O transporte do gas de alxmentagao, do produto e do rejeito ao
espectrometro de massas e efetuado atraves de uma tubulaga.o Unica, indi
cada por EM no esquema da Figura 10, a.pos a abertura da valvula 22, X
tubulagdo, que conte.n as valvulas 7 e 20 e as unides A e C, conduz entao
o hexa.fluoreto de uranio natural ao espectrometro, quando estas duas val
vulas sao abertas 2 as <fa1vulas 8, 9, 21, 23, 18 e 25 permanecem fecha™
das, Apos a realizacao da anahse isotopica, fechada a valvula 7 e aberta
a valvula 21, o gas rasidral presente na tubula.gao € coletado sob bombea
mento no "tra.p T3, resiriado com mttogemo liquido. O transporte do re
jeito e do produto e realizado de maneira analoga. mediante a manipulacao
das valvulas 18 e 25, respectivamente, O gas residual, que permanece nas
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tubula¢Ges apos a realizagdo da analise isotdpica, € condensado no "'trap"
T3, guando se trata do rejeito, enquanto que no casg do produto éste aas
e coletado no "trap" T,, resfriado com nitrogénio liquido, mediante a a
bertura da valvula 23.

A pressao do ga.s, na entrada e nas saidas da centrlfuga., é me
dida _por meio do manometro de membrana capacitiva MMC, descrito no
Capitulo II, a.pos a abertura da valvula 39, O compartimento déste mand-
metro que nio entra em contato com o hexafluoreto, e mantido sempre
em alto vacuo mediante a mampulagao da valvula 40 ligada diretamente a
linha de alto vacuo, que contem a bomba de difusao BD A fim deajustar o
ponto zero déste instrumento, o outro compartlmento é posto em alto va
cuo pela mesma bomba de difusdo atraves da tubula¢do que contem a val
vula 8 e as uniGes A, Ajustado o ponto zero e mantida, fechada a valvula §;
a medida da pressdo na entrada e nas saidas da centrlfuga. pode ser reali
zada sucessivamente ap6s abertura das respectivas valvulas 7, 9 e 38, Apos
a execugao de cada uma destas medidas, o gas contido no mandmetro €
conduzido aos "traps" T3 ou T4 mediante a operagao da valvula 8 ou das
valvulas 20 e 23,

Durante a operagdo, os ''traps' T e T,, resfriados pela mistu
ra gélo séco-metanol, destinam-se a armazenar o rejeito e o produto res
pectivamente, Os "traps' T3 e Ty, resfriados com nitrogénio liquido, além
das fmahdades _]a mencionadas, tem por objeto coletar pequenas quantida
des de UF nio condensados nos "'traps’ anteriores e eventuais produtos
de decomposigdao déste material. Estes "traps'', portanto, constituem uma
medida de seguranga, no sentido de evitar o contato de material corrosi-
vo com a bomba de vacuo rotativa B) ou com a bomba de difusaoc BD. As
valvulas 14, 15, 16, 17 e 33, 34, 35 e 36 destinam-se a abertura e ao fe
chamento dos "traps" Tl' T3, TZ e Ty.

Termma.da. a operag_a.o, o armazenamento dohexafluoretode ura
nio enriquecido é feito no reservatorio R,, resfriado pela mistura gelo se
co-metanol, por condensagao do material sublimado no "trap" T O gas
é transportado nesta operagao através da valvula 37. Por meio de um pro
cedimento a.na.logo é também possivel a transferéncia do material empo-
brecido do "trap'" T a um recipiente analogo a R,.

A bomba de vacuo rotativa By, que promove a c1rcula§ao dogas
através do sistema, encontra se ligada ao ”tra.p de ago 1n9x1da.ve1 TS'
resfriado com nitrogénio 11qu1do. A finalidade déste "trap' e a de conden
sar vapores que eventualmente nio condensaram nos "traps' T3eTy, cons
tituindo assim uma medida de seguranga adicional para a operagaoda bom
ba rotativa. Na linha de vacuo primario, ligada ; a valvula 47 do "trap" Tg,
encontra-se o vacuometro Th, tipo par termoeletnco 'Thermotron'' dafir
ma E,Leybold's Nachfolger, destinado a medir o vacuo durante a opera-
cdo do sistema.

O alto vacuo, necessario nao somente a. medida da pressdo pelo
manometro de membrana capacitiva, como tambem a ver1£1ca.ga.o da estan
queidade do sistema antes de sua operagao, é produzida pela bomba de di
fusa.o de mercurio BD, modelo Hg 12 da firma E.Leybold's Nachfolger (Re
pubhcq Federal Alema), presente num sistema convencional de alto va-
cuo, Este sistema, que faz parte da cascata de separacao de isotopos des
crita por TORDAN {15), se compoe de tubulagGes de vidro com torne1ras
de vidro de alto vacuo, do "trap" T de vidro para cordensar os vapores de
merclrio da bomba de difusido, do manometro de mercario My, do baldo
de vidro B, da valvula Penning P destinada a medida doalto vacuo,do'trap"
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de vidro T' e da bomba de vacuo rotativa B,, modelo S6 da firma E.Ley
bold's Nachfolger. Esta instalagao de vidro se encontra ligada a.tubula.gao
de alto vacuo de ago inoxidavel, que contém as valvulas 40 e 46, por meio
de uma junta conica J, munida de um fole de ago inoxidavel, A abertura da
valvula 46 permite estabelecer o alto vacuo em todo o sistema antes de
sua opera.g:a.o. Durante a operagao do 51stema, a valvula 46 permanece fe
chada, o bombeamento do sistema sendo entdo realizado pela bomba de va
cuo rotativa apos a abertura da valvula'47,

Antes de iniciar as exper1enc1as de separagdo de xsotopos é ne
cessario fazer o vidcuo no rotor da centnfuga. A fim de nao realizar esta
operagdo através do _sistema de introdugio e retirada de gis, €ste se en
contra ligado, atraves da valvula 41, a bomba de vacuo rotativa Bs, mode
lo PH3 da firma Arthur Pfeiffer GmbH (Repubhca Federa.l Alemad), e ao
rna.nometro de mercurio M,. Apos o término das exper1enc1as de separa
gao de isotopos, torna-se necessario introduzir mtrogemo seco em pres-
sao _elevada no rotor, para evitar a entrada de vapores de oleo. Por esta
razdo a valvula 4] esta também ligada ao cilindro de mtrOgemo séco N,
da firma S.A, White Martino (S3c Paulo). Com esta providéncia, a intro
dugdo de mtrogemo pode ser realizada diretamente no rotor, sem a pas
sagem através do sistema, quando as valvulas 5, 10 e 29 se encontram fe
chadas, -

Fmalmente, no esquema da Fzgura 10 esta tambem representa
da a bomba de vacuo rotativa B4, de dois estaglos, modélo D6 da firma
E.Leybold's Nachfolger (Repubhca Federal Alemda) a qual se encontra 1li
gada as camaras da centr:fuga adjacentes aos labirintos superior e infe~
rior por meio dous respectivos ''traps' de ago inoxidavel Ty e T7,resfr1a-
dos por nitrogénio I{qmdo A finalidade deste szstema. de vacuo, como ja
foi mencionado a.ntenormente, e a de reduzir ao mxmmo a possibilidade
de contato entre os vapores de oleo presente nestas camaras e o vapor de
hexailuorete de uranio, que eventualmente passa atraves dos aneis de ve
dagao da centrifuga, O material entdo condensado € mantidonos "traps" Ty

7 mediante o fechamento das respectivas valvulas 42, 43, 44, 45,

A tubulagdo de ago inoxidavel consta de tubos sem costura de 1z
mm de diametro externo e 1,0 mm de espessura de parede, com excegao
dos tubos de ligagdo do sistema com a centrifuga, o sistema de prouugao
de alto vacuo ¢ o espectrometro de massas, os quais apresentam odidame
tro externode 17T mm e a espessura de parede de 1,5 mm,A soldagem des
tes tubos e das valvulas com as unides de aco 1nox1dave1 foi reahzada atra
ves da solda "argon-arc', segundo a técnica mencionada no Capitulo 11,

Os outros componenfes de ago moxldavel como as unices des-
montavels, as valvulas de alto vacuo 1- 47, os “traps" T} - T~ e o reser-
vatorio R sdo idénticos aos componentes utilizados na construgao do sis
tema de transferencxa. ¢ purifica¢do de hexafluoreto de uranio. A confec
¢do das unides multiplas, todavia, difere da empregada neste sistema, D"
da a necessidade de um vimero elevado destas unioes, cada uma delas o]
usinada a partir de uma pega de ago inoxidavel ]8/‘1 formada de um "tee"
com um corpo central cQbico de 25 mm de lado ¢ trés saidas cilindricos
laterais de 14 mm de didmetro ¢ 30 mm de comprimento, Estas pecas i
ram fundidas sem porosidades pela Seccao de Agos Lspeciais do Instituts
de Pesquisas Tecnologlcas, Quanto ao "trap” R3 utilizado apenas na aferi
t;ao dos med1dores de vazao, este rec1p1ente foi confeccionado de um tubc
de ago inoxidavel 18/8, de 25 mm de didmetro externo e 200 mm de com
primento,. A espessura da parede deste tubo foi reduzida a 0,6 mm, a fir~
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de garantir um contato térmico eficiente com a mistura gélo séco-meta-
noi, Todas as pegas de ago inoxidavel, com excegao das va.l\n/llas, foram
submetidas ao mesmo tratamento de limpeza descrito no Capitulo IL,

O sistema de introdugac e retirada de UFy da centrifuga foi mon
tado nurna estrutura de cantoneiras perfuradas da firma Indusa (Sao Pau-~
lo), que apresenta uma secgao retangular, com 2 m de altura, 1,40 mde
comprimento ¢ 0,53 m de largura. A fimde nao desmontar a cascata de se
paracdo de isdtopos e de aproveitar a secgao de produgac e medidade alto
vacuo nela existente, a esirutura foli montada em frente a centrffuga. ZG3-
A, do lado oposto ao da cascata. A fixacdo dos componentes do sistema
nesta estrutura e a colocagdo dos frascos Dewar nos respectivos "traps'
foram realizadas segundo a maneira descrita na instalagao do sistema de
transferéncia e purificacgao,

A montagem foi executada de modo que os medidores de vazao,
o manometro de membrana capacitiva e os instrumentos de medida de
pressio e de vacuo se encontrassem situados na parte superiore os''traps"
na parte inferior da estrutura de cantoneiras, Desta maneira foi possivel
situar a maior parte das valvulas numa altura facilmente acessivel a opg
ragao do sistema e, ao mesmo tempo, facilitar a colocagdo dos frascos
Dewar nos respectivos "traps''. Na Figura 11 apresentamos uma vista gg
ral da disposigao dos diversos componentes no sistema instalado.

A montagem do sistema foi iniciada com a instalacdo do tubo de
a¢o inoxidavel que estabelece a ligagao com o sistema de produgao e me
dida de alto vacuo, Desta maneira foi possivel a realizagao de ensaios de
estangueidad- « alto vacuo a medida que as diferentes secgdes do sistema
vinham sendo instaladas, Estes ensaics foram executados, segundo o pro
cedimento descrito no Capitulo Il.com a valvula Penning presente no siste
ma de produgio e medida de alto vacuo. Terminada a montagem, o siste
ma foi submetido a um ensaio geral de estanqueidade a alto vacuo, no qua
foram obtidos resultados plenamente satisfatorios, pois no interior de to
do o sistema foi possivel obter e manter pressdes inferiores a 10-3 Torr.

3. MEDIDA DA VAZAO DE HEXAFLUORETO DE URANIO

Os medidores de vazdo presentes no sistema de introdugao e re
tirada de hexafluoreto de uranio da centrifuga se baseiam no principio do.
calorimetro de escoamento. A teoria déstes medidores foi originalmente
desenvolvida por BLACKETT et al, (65) com a finalidade de determinar ca
lores especificos de gases, Os medidores foram utilizados mais tarde por
BEAMS e colaboradores (5) para medir a vazao de vapor de hexafluoreto
de uranio e, em época mais recente, por FRANCK ¢ MEYER {66) na inves
tigagao da associagao de icido fluoridrico, em fase gasosa, atraves dade
terminacdoc de seu calor especifico. Medidores déste tipo foram tambem
desenvolvidos por GROTH e colaboradores (12, 39) a fim de medir a vazao

de argdnio, xendnio e hexafluoreto de uranio.

Os medidores MV1l, MV2 e MV3 apresentados na Figura 10,
que ja'. foram descritos resumidamente num trabalho de nossaautoria (15),
seguemn em linhas gerais o modelo usado por GROTH e colaboradores. O
princfpio basico déste tipo de medidores de vazao consiste no fornecimen
to de calor a uma regiao de um gas em escoamento e na medida da tempe
ratura déste’ga’.s na entrada e saida do aquecedor. Este principiopode seT

-

posto em pratica segundo o esquema apresentado na Figura 12, no qual o

gas, cuja vazao se deseja medir, escoa atraveés do tubo medidor T de pe
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tirada de UF 6

Figura 11 - Sistema de infrodu;io e re



B
Figura 12 - Principio do medidor de vazio

quene difmetro ¢ de parede muito fina. Sobre a superfi{cie externa ena re
gido central déste tubo se encontra enrclado o fio de manganina isolado C.
o qual, pargorrido por uma corrente elétrica funciona - como -aguecedor.
As ternperpturas do gis na entrada e saida déste aquecedor siao medidas
pelos termdmetros de resisténcia A e B, formados de dois fius isolados
de platina, que estio enrclados sdbre o tubo T em posicGes simetricas em
relagio 80 aquecedor. As extremidades do tubo T se encontram  emconta

to corn ¢ Bloco de aluminio D, o qual estabeléce o curto-circuito térmico
entre estas extremidades e elimina, assim, & influéncia da . temperitura
ambiente. : S :

'@wando nio hi passagem de_gis através do.tubo medidor, o a-
quecedor ds manganina fornsce, em rel a regido central, uma distri
buicdo simatrica de temperaturas ao lomngo da superficie do tubo, Por ou
tro lado, havendo escoamento gasoso Atraves do tubo, o ghs & aquecido &,
a seguir, fesiriado 2 medida que se aproxima e se afasta, xespectivamen
te, da zegilo central, Nestas condig5es, a distribuigio simetrica em tem
peraturas ¢ destruida, no sentido do escoamento, Pehtmsmiuio de ca

- -

loz, pois a temperatura de tubo pa regiado do termometro “de _ resisténcia

A & diminuida, devido ao aguecimento do_gis, ¢ a temperaturada outrare
gifo do tebo, na qual sé encomtra o termdmetro B, ‘é aumentada gragas ao
resfriamento de gis. Consequentements, sstabelece-se uma. diferenga en
tre as temperaturas destas duas regides dotubo medidor durante o escoa
mento do gis. Denotando por L a vazio do %9 que escoa atraves dotubo e
por cp, o ealor especifico do gis, de acSrdo com a teoria elaborada por
BLACKETT et al, {65), esta diferenga de temperaturad t e dada por:

At = Clch + C3(ch) + aee ~ {88)
onde C). & uma constante do aparelho e C3 é uma constante que depende da
- .



natureza do3g58. Quando a vazao do gés é suficientemente pequena, o ter
mo C3{c,L)? da equacaoc (88) pode ser desprezado e, nestas condigdes, a
diferém;g da temperatura se torna proporcional a vazdo do gas.

A diferenca de temperatura At determina uma diferenga propor
cional nas resisténcias dos fios A e B, quando os valdres de At sdo pe-
quenos, Esta diferenga entre as duas resisténcias, AR = Rg - RA, € me
dida pelo circuito em ponte representado na Figura 12. Desde que as duas
resisténcias da manganina E e F déste circuito sejam iguais, quando o ba
lango da ponte e realizado por meio do resistor variavel H durante o es-
coamento do gis através do tubo medidor, resulta AR = Rp - Rp = Ry.
Nestas condigoes, o valor da resisténcia Ry do resistor variavel forne-
ce a diferenga de resisténcias entre os termometros A e B, Da proporcio
palidade entre At e AR segue-se que a resisténcia Ry varia linearmen-

te com a vaxio L, para pequenas vasdes gasosas. Calibrando-se, entio, o
medidor de vasio com vazoes conhecidas, a reta.de Ry em fungaodeL,as
sim obtida, permite a determinagio da vazio do gis por meio déste meto
do diferencial de medida, ) i

O medidor de vasio, construido segundo o e£squema descrito,se
encontra representado na Figura 13 e consta das seguintes pecas: o bloco
de aluminio A, o tubo medidor da vazio B, as pegas de ligagaoC e De o
tubo de "by pass' E. :

O bloco de a.lut_nfnio A, destinado a manter na extremidadedotu
bo medidor na mesma temperatura, foi confeccionado de uma barra de a-
luminio de 250 mm de comprimesito ¢ de secgio quadrada com 2 1/2" dela
do. Esta barra, depois de serrada e aplainada 1ongitudinzlr_nente,forneceﬁ
as pecas 1 e 2 no interior das quais foram frezadas as cavidades 3 e 4,
destinadas a alojar o tubo medidor. Na montagem do medidor de vazdo,es
tas duas pecas sio mantidas justapostas por meio de quatro parafusos 5.

O tubo medidor B & um tubo de niquel de 8 mm de diametro externo
e de 0,1 mm de espessura de parede soldadoas pecasC e Dpor meiodasquais
otubo & fixadono blclq:o de aluminioA.Na tupe‘rﬁ’cie externa do tubo de niquel,
depois de tornada eletricamente isolante com verniz fenélicoG. E. 9574 da fir
ma General ElectricS/A, foram realizados o enrolamento central dofio de
manganina (0, 3 mm de diimetro) e o enrolamentolateral simetrico dos fios
de platina (0, 04 mm de didmetro). Estes fios sio mantidos presos ao tubo de
nfquel atraves de uma carmada ao mesmo verniz isolante, O aguecedor central
de manganina, assim confeccionado, apresenta uma re sisténcia de cerca de 4
Ohm, enquanto que a resisténcia de cadaum dos fios de platina, que - consti-
tuem os termometros de resisténcia, ¢ de cérca de 600 Ohm. As extremida-
des livres dos fios de platina e do fio de manganina foram soldadas aos res
pectivos fios de cobre que atravessam os cilindros de "lucite" F. -

As pecas de ligagao C e D, de latao, permitem a instalagido do g

medidor de vagio no sistema de introducao e retirada do gas da centrifu-
ga. Estas pecas apresentam os flanges planos G, que originalmente fo-
ram ligados a flanges idénticos presentes na cascata de separagao dos iso

topos de argdnio (15), Neste caso a ligagio era efetuada por meio :de um .

anel toroidal de borracha e de um anel de pressio, segundo otipodeunido
~ conhecido por "flange pequena’ NW 10 da firma E. Leybold's Nachfolger.

A fim de utilizar os medidores para a medida da vazdo UFg, o anelde bor

racha foi substitufdo pela guarnigdo de teflon, introduzida nos respectivos
flanges dos ""tees" H de ago jnoxidivel, que pertendem ao sistema de intro
dugio e retirada de gis da centrifuga. Para realizar o aperto da guarni-
gao de teflon entre os flanges, foi mantido o uso dos aneis de pressao6 da
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firma E. Leybold's Nachfolger. O a.pé'rto assim obtido era suficiente pa-
ra garantir a estanqueidade a alto vacuo destas unides, embora esta nao
fosse tio perfeita como a obtida com a unido inteiramente metilica repre
sentada na Figura 4. i

. A fim de manter a proporcionalidade entre a diferenca de resis
tencia e a vazdo do gas para vazoes gasosas elevadas foi introduzido no
medidor de vazdo, em paralelo com o tubo de niquel, o tubo de "by pass'
E, que apresenta um diametro maior do que o de niquel, A ligagdo do tu
bo E e realizada por meio das unides I, que pertencem ao tipo "da repre
sentada na Figura 6. Quando as medidas sdo efetuadas com pequenas va-
z0es, a passagem do gas através déste tubo & interrompida - mediante a
substituigao do anel de cobre de uma destas unides por um disco de cobre
recozido, de dimensoes idénticas, :

. Para a realizagdo da medida diferencial de resisténcia,segundo
o método acima descrito, foi construida uma ponte de Wheatstone,cujo re
sistor variavel é um resistor ""Helipot', da firma Beckman Instruments,
Inc, {(U,S.A.), de 25 Ohm, dividido em 10 partes iguais, cada uma apre-
sentando 100 divisoes, A medida da resisténcia Ry do circiito apresenta-
do na Figura 12 € entdo feita em térmos do nimero de divisGes de escala
lido neste resistor, A fim de ndo introduzir nesta medida o érro prove -
niente do aquecimento dos termdometros de resisténcia pela corrente que
percorre a ponte, o circiito foi projetado de tal modo que através dasre-
sisténcias de platina passa sempre a mesma corrente, Para isto o balan
¢o da ponte & realizado por meio de uma corrente ndo nula passando pelc
galvanometro e a tensdo de alimentag¢do ¢ mantida sempre no mesmo va-
lor. Nestas condigdes, a corrente lida no galvandmetro, quando nio ha es
coamento gasoso e quando o resistor "Helipot" é colocado no seu valor ze
ro, constitui o ponto zero da medida, Para realizar &ste ajuste do ponto
zero, foi necessirio introduzir em paralelo com os medidores de vazao
MV1, MV2.e MV3, da Figura 10, os respectivos tubos que apresentain as
valvulas 3, 1l e 24, O galvandmetro utilizado para detectar o ponto de e-
quilibrio da ponte é um galvanometro '"Multiflex" tipo MGF2 da firma Dr.
Lange A,G. (Repiblica Federal Alemad), que apresenta uma sensibilidade
de 4 x 10~ A/rnm. Para medir, com auxilio da mesma ponte, as vazces
gasosas por meio dos trés medidores instalados no sistema de introdugdo
e retirada do gas de centrifuga, foram utilizadas chaves de faca de dupla
entrada e trés polos.,

A corrente de aquecimento, continua e constante, que a.lirnenta’.
as resisténcias de manganina dos trés medidores de vazdo, ligadasem sé
rie, e fornecida por uma fonte de alimentag¢do. Esta fonte, também aqul
construfda, comp5e-se de um retificador de selénio de onda completa, de
um filtro de condensadores e de uma valvula reguladora de corrente, tipo
1908. A corrente de aquecimento, mantida por este circidito estabilizador
em 780 mA, é medida por meio de um miliamperometro de 1000 mA de
fundo de escala, g

Na calibragdo simultinea dos medidores de vazio, instalados no
sistema de introdugdo e retirada do gés da centrf{uga {Figura 10), adota-
mos o seguinte procedimento: inicialmente o circiito de medida da pres-
sdo, que contém o mandmetro de membrana capacitiva MMC, e ocircuito
formado pelos medidores de vazio, pelo tubo de ligagdo que apresenta as
va_),'_lvula.s 6 e 19, e pelos "traps' Ry e T, , resfriados com a mistura gé'l'o
seco-metanol, foram postos em alto vacuo, mantendo-se fechadas as val
vulas 5, 10, 29 e 14, A seguir, ajustados os pontos zeros no instrumento
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da medida da vazia, apos o fechamento da valvula 46 e a aberturadas val
vulas 1 e 2, foi iniciada a circulagdo do vapor de hexafluoreto de uranio a
traves dos medidores de vazao, por meio da a.gio da bomba rotativa Bl',-
mantendo-se o material armazenado no cilindro R] na temperatura de 00C,
Estando fechadas as valvulas 26, 27 e 28 e aberta a valvula 32,0 vapor de
hexafluoreto foi entio condensado no "trap'" T, a fim de permitir o ajus-
te da vazdo. Este ajuste foi realizado mediante a manipulagdo das valvu
las 2 e 31, até obter-se uma velocidade de condensagdo constante, indica
da pelo valor lido no resistor "Helipot" do instrumento de medida da va-
z30 para o medidor MVl e pela pressao do gas medida na saida déste me
didor com o manémetro de membrana capacitiva. i

Terminado o ajuste da vazao, foi fechada a valvula 33 e ao mes
mo tempo aberta a valvula 26, efetuando-se a partir déste instante, a con
densagio do hexafluoreto de urdnio rio "trap' de medida R3. Durante esta
operagdo, foram registradas sucessivamente as leituras fornecidas pelo
resistor ""Helipot" para cada um dos medidores de vazao, tendo sido ne-

’

cessario manipular ocasionalmente a valvula 31 a fim de manter a cons
tincia da velocidade de condensagdo, Decorrido um intervalo de tempo co
nhecido, a valvula 26 foi fechada e imediatamente foi aberta a valvula 333
fim de condensar o vapor presente na linha apés o fechamento das valvu-
lasle 2. A seguir, mantendo-se as valvulas 28 e 32 fechadas, o 'trap'
R 3 foi retirado da instalagdo e pesado até 0,01 g com uma balanga de pre
cisdo, existente na Seccio de Metrologia do Instituto de Pesquisas Tecno-
légicas, por meio do metodo da dupla pesagem. Com o auxilio da massa
do "trap", obtida da mesma maneira antes da condensagdo, foi entdo pos-
<{vel calcular o aumento da massa déste ""trap' para o intervalo de tempo
durante o qual ocorre a condensagdo do material, Este aumentode massa,
que corresponde a massa de.UFgq condensado, e © intervalo de tempo em
questdo fornecem, assim, a vazao do gas que atravessa os trés medido -
res de vazao. A esta vazio.correspondem entdo as leituras do resistor
""Helipot" obtidas para cada um dos medidores.

De acdrdo com dste procedimento foi realizada a calibragiodos
medidores MV1, MV2 e MV3, para pequenas e grandes vazoes, Na primei
ra destas calibragoes o UF nao passou através do tubo de '"by pass' E,da
Figura 13, Os resultados obtidos nestas calibrag5es se encontram nas Ta
belas I e II, nas quais sdo representados os valores do tempo de condensa
¢iot, da massa de UF6 condensado m, da vazdo L = m/t, das leituras do
Helipot' para os medidores MV1, MV2Z2 e MYV3 e da press2o p, medida na
saida do medidor MV1, Cada um dos valoresdas leituras do"Helipot'' cons
titui 2 média de pelo menos 6 leituras tomadas dentro dos intervalos de
tempo apresentados.

Com auxilio dos valdres apresentados nas Tabelas Iell foram
construfdas as curvas de calibragdo da leitura do "Helipot' em fungiao da
vazao, representadas nas Figuras 14 e 15 para vazdes pequenas e vazoes
grandes, respectivamente, Observa-se destas figuras que 2 vazao de UFy
e realmente proporcional a leitura do "Helipot', como requer a teoria a
proximada de BRACKETT et al, (65), quando as vazoes sao inferiores a
0,15 g/min e a 0,40 g/min, no caso das ""vaz3es pequenas'' e''vazoes gran
des'', respectivamente.

Os medidores de vaziao construidos apresentamas seguintes van
tagens: (1) resist§ncia a corrosio pelo hexafluoreto de uranio, (2) estan-
queidade a alto vacuo, (3) inexigtencia. de uma constricgao, queaumenta a
resistencia de escoamento do gas, (4) proporcionalidade entre a vazao do
66 -
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TABELA

I.

CALIBRAGAO DOS MEDIDORES DE VAZAO COM UF,
VAZOES PEQUENAS

t

(min)
50
40
é5
10
.
12
10

10

m

(2)

1,59

I.; = m/t Leituras do "Helipot"
{g/min) MVl MV2Z MV3
0,0318 47,6 46,4 45,4
0,0513 78,7 15,4 74,9
0,103 149,6 145,4 143,0
0, 146 200,8 194,%6 191,8
0,197 256,8 248,6 244,7
10,238 289,2 279,4 274,8
0,273 305,1 2951 290,1

358,5 347,4 339,8

. TABELA 11

B
(Torr)

1,0
2,1
1,0
15
1,5
2,0
2,0
2,0

CALIBRAGAO DOS MEDIDORES DE VAZAO COM UF,
‘ VAZOES GRANDES

t

(min)
15
10
10
10
10
10
10

By
(g)
1,69

L =m/t Leituras do "Helipot"
(g/mir) MVI _MV2 MV3
0,113 49,3 47,7 46,3
0,229 106,5 102,2 101,3
0,339 158,4 15138 151,0
0, 440 197,5 189,3 189,1
0,590 252,3 242,9 242,0
0,723 288,9 278,6 278,3
0,979 343,1 333,1 330,0

P_‘

(Torr)
2,0
2,0
2,5
2,5
2,5
31

4,0
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Figura 14 - Curva de calibragdo da vazdo de UFg (vazdes pequenas)
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gas e a grandeza medida, desde que se utilizam tubos de ""by pass' dedi-
mensGes apropriadas, obtendo-se’entio um grande intervalo de medidas,
{5) independéncia da pressao do gas na medida da vazdo, (6) indicagdo di
reta e continua e (7) precisdao da medida de cérca de 1%. As dificuldades
observadas na construgao e operagao déstes medidores foram as resistén
cias de contato e a variagao do ponto zero. A primeira destas dificulda™
des foi eliminada com o uso de chaves de faca, enquantoc que a segunda foi
contornada mediante o ajuste frequente do ponto zero sem a passagem de
gas atraves do medidor. A instabilidade do ponto zero provem do controle
imperfeito da temperatura de gas e da falta de constancia da corrente de
aquecimento. A primeira destas fontes de €rro pode ser . eliminada por
meio da colocagao dos medidores num banho termostatico, como fizeram
BEAMS e colaboradores {5). Quanto a corrente de aquecimentoconstatou-
se que esta variava entre 780 e 800 mA, de acordo com as oscilagoes da
tensio da rede, Esta variagdo pode ser eliminada mediante o emprego de
um sistema mais complexo de estabilizagao da corrente elétrica.

4, DESCRICAO DO ESPECTROMETRO DE MASSAS

0 espectrometro de massas utilizado na presente investigagaoé
o espectrometro de massas AN 220a, tipo 1s/spez! da firma Atlas-Werke
AG (Repiblica Federal Alemd), de setor de campo magnetico com angulo
de desvio de 60° e de focalizagdo de diregao, baseado no modélo original
mente desenvolvido por NIER (67). Este instrumento, construido com a i
nalidade de realizar a analise isotopica de uranio na forma de hexafluore-
to, foi por nos descrito em detalhes num trabalho anterior (51), razao pe
1a qual seriao somente resumidos a.qm' seus caracteristicos essenciais. i

O espectrdmetro apresenta um sistema de admissao de gas, in
teiramente metalico e estanque a alto vacuo, formado de valvulas e tubu=
lagoes de ago inoxidivel. Este sistema € posto em alto vacuo por meio de
uma bomba de difusdo de mercurio, modelo Hg 12 da firma E. Leybold's
Nachfolger {Republica Federal Alema), ligada a um “trap", resfriado por
nittggé'nio liquido e confeccionado de ago inoxidavel, O gas, cuja analise
isotopica se deséja realizar, ¢ introduzido neste sistema de admissao e
transportado a fonte ionica do espectrometro por meio de um tubo fino de
ago inoxidavel, depois de escoar atraves de uma membrana perfurada,

A fonte ionica, que pertence ao tipo descrito por NIER {(67), Tea
liza a ionizagdo do gas por meio do bombardeio eletronico. Os elétrons
s30 emitidos de urn filamento de tungsténio aquecido pela passagem de
urna corrente alternativa estabilizada e sua energia, medida - atraves de
urn voltémetro, pode ser ajustada entre3e 75 eV. A temperatura da fonte
inica pode ser variada entre 100 e 400°C e & medida por meio de um ter
mometro de resisténcia. Os ions gasosos, formados na cimara de ioniza
G3o de fonte, sao acelerados gracas a aplicagdo de uma tensao de acelera
cao constante, O feixe ionico, assim produzido, é ajustado e focalizado
por lentes ionicas presentes na fonte, de modo a tornar-se ligeiramente
divergente apos atravessar a fenda localizada na entrada do tubo de sepa-
ragao,

O tubo de separacio & de cobre e apresenta um raio de curvatu
ra medio de 20 cm. No interior déste tubo, o feixe ionico divergente so-
fre a agao de um setor de campo magnetico de 60°, criadopelo eletro-ima
existente na parte curva do tubo, Mediante a variagao da corrente elétri-

Id -

ca gue atravessa o eletro-ima, o feixe idnico € entao separado, de acordo
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com a relagdo ma.ssa/carga de seus fons, em d.werso- feixes ionicos
ciais que convergem sucessxvamente num coletor de fons simples, apou a.
travessarem a fenda de saida do tubo de separagio,

Os feixes ionicos parciais, cedendo suas cargas ao coletor, for
necem correntes compreendidas entre 10-10 ¢ 10-15 A, as quais sao pre
amplificadas num c1rcu1to eletronico formado de um resistor, de elevada
res1stenc1a, e de uma valvula eletrometnca. O sinal amplificadoneste cir
cuito & transportado a um circuito amplificador de corrente continua com
reahmentaga.o negativa. Este amplificador de poténcia fornece entio um
sinal de saida de baixa impedancia, que é introduzido num registrador po
tenciometricode pena."Speedornax‘ da firma Leeds e NorthrupCo, (E.UA, T
Nestas condigoes, durante a varia ao da corrente do eletro-ima, os feixes
ionicos, que atingem o coletor, sdo registrados como picos por meio de-
te instrumento e o conjunto de picos obtidos forma o espectro de massas
do gas em questdo.

A identificagdo da relagio mana./ carga dos picos registrados é
realizada atraves da corrente do eletro-ima, indicada num. in-trumento
graduado em d.wuoes arbitrarias. A escala déste instrumento e calibra
da em termos de nimeros de massa por meio do registro do espectro de
massas de {ons de cargase massas conhecidas, como, por exemplo,osdos
1sotopoa do vapor de mercuno mono-ionizado, que normalmente existe na
fonte ionica, qua.ndo o alto vicuo desta é produzido por uma bomba de di-
fusio de mercirio,

A relagdo de abundancxa. dos uotopo- pPresentes no gll sob in
vestigacdo é determinada a.tra.ves da medida das alturas dos picos regue
tradas para os fons déstes xsotopos que apresentam a mesma carga, pois
estas alturas medem as intensidades das respectivas correntes icnicasco
letadas, as quais, por_sua vez, sao proporcmuais as abundincias relafl
vas dos fons em questdo presentes na fonte wmca. A fim de que a medida
das alturas possa ser realizada com precisido para as mais diversas rela
goes de abundancias, o registrador vem equipado de uma chave manual,
que permite variar a sensibilidade de registro numa relagao de 1:1000,

A variagao : automatica da corrente do eletro-imi ¢ produzida
por um circuito eletronico que constitui o regulador da corrente doeletro
ima, Gragas a este regulador, a varredura do espectro pode sezr efetuada
com velocidades diferentes e seu sentido pode ser invertido. Alem disto,
por meio de um ajuste manual, o regulador permite também manter a cor
rente do eletro-ima num valor fixo. Desta maneira o registro de um de<
terminado pico pode ser mantido sem alteragdo ou, entao, a varreduraau
tomatica pode ser iniciada a partir das proximidades déste pico.

O alto vacuo da fonte mmca e do tiibo de uepa.raqa.o ¢ produzido
por uma bomba de difusao de mercuno "Speedivac” da firma Edwards
High-Vacuum Ltd. (Inglaterra), de trés estagios ¢ com velocidade de bom
beamento de 70-80 1/seg. Esta bomba se encontra ligada, de um lado, 3

um "trap" de ago | inoxidavel, resfriado por nitrogenio hqmdo,oqua.l e pos
to em comunicagao direta com a fonte ionica, De outro lado, a bomba es
ta ligada a uma outra bomba de difusio de mercirio, modélo Hg 3, da fi¥
ma E.Leybold's Nachfolger (Republica Federal Alem3). O alto vacuo, nor
ma.lmente obtido depois de um a dois dias de bombeamento continuo, ¢ de
10-7 Torr e sua medida & efetuada por meio de uma valvula Penning, da
firma E.Leybold's Nachfolger (Repubhca Federal Alema), ligada a fonte
icnica, Quando hd necessidade, a obtencgido do alto vacuo pode vir acompa
nhada de aquecimento da fonte ionica e do tubo de separagao com auxilic
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de aquecedores externos instalados:nestas unidades do instrumento,

. 0O vacuo primario, gecessério ao funcionamento das bombas dei
difusdo do sistema de admissao e da fonte ionica, e produzido por uma uni
ca bomba de vacuo rotativa, modélo PH3, da firma Arthur Pfeiffer GMbH,
(Republica Federal Alema), protegida por um ''trap" de ago inoxidavel,
restriado por nitrogenio liquido. Esta bomba se comunica com baloes de
ago inoxidavel de 6 litros de capacidade, que se encontram tambem liga-
dos as bombas de difusao, E,st'es baloes, depois de postos em vacuo, per
mitem o funcionamento continuo das bombas de difusac por mais del2 ho
ras sem a necessidade de acionar a bomba de vacuo rotativa,. -

A Figura 16 apresenta uma vista geral do espegtrometro forma
do de duas unidades separadas, a saber, a unidade de analise e a unidad®
de registro do espectro de massas.

, Figura 16 - Espectrdmetro de massas AN 220a, ATLAS-WERKE AG.



5..MEDIDA DA RELAGAO DE ABUNDANCIA DOS ISOTOPQS RE URANIO

A analise isotopica de hexafluoreto de urinio por espectrome-
tria de massas ¢ realizada com os fpnl que se formam em maior propor
¢do quando o vapor de hexafluoreto ¢ submetido a0 bombardeio sletrdnico
na fonte idnica do espectrometro de massas, Estes fons, que fornecem as
maiores intensidades das correntes idnicas coletadas e, portanto, as maio
res alturas dos picos registrados no espectro de massas, lig csfons UF
(68,69). As relagdes massa/carga déstes fons contendo os isotopos 235U 2

38U sdo iguais a 330 e 333, respectivamente, O uso distes fons predomi
nantes no espectro de massas do UF¢ conduz a uma maior pPrecisaonaania
lise e, 20 mesmo tempo, permite reduzir a quantidade do gas a ser intrg
duzida na fonte idnica, o que & desejavel em virtude das propriedades cor
rosivas déste composto, Nestas condigies, na anilise isotopica de hexd
fluoreto de uranio tem-se em vista refsigtrar e medir & altura dos picos
correspondentes aos ions ?'35UF;' e UF;

A fim de realizar estas medidas com o espectrdmetro de mas-
sas descrito, este instrumento foi operado dentrodas seguintas condigCes:
(1) Tensdo de aceleragiao dos fons = 1370 V, (2) Energia dos elétrons de
bombardeio = 75 eV, (3) Corrente de aquecimento do filamento = 5,6 A,
{4) Temperatura da fonte ionica = 2500C, (5) Corrente dos eletrons emit
dos = 120-225 WA, (6) Corrente dos elétrons coletados = 50-100 wA., A3
larguras das fendas de entrada e de safda dotubode separagio eram iguais
20,1 mm e 0,4 mm, respectivamente, Com estas larguras de fenda, opQ
der de resolugao do espectrdmetro, definido na base de 1% da altura ma
xima do pico (70), e igual a 540; &ste valor & suficientements elevade p
ra fornecer uma separagao satisfatéria entre os picos corresperidents’s
aos fons UF;. ’

. O procedimento adotado na realizagio das medidas de abusdin-
cia isotopica, dentro das condigSes de operagao apresentadas, consistia
em introduzir inicialmente o hexafluoreto de urim’.o’uo sistema de admis
sio do espectrometro, previamente posto em alto vacuo, que era medido
com uma vilvula Penning da firma E,Leybold's Nachfolger (Republica Fe
deral Alema). Nesta operagio mantinha-se o escoamento continuo do gas
por meio da bomba de difusio e do "trap”, resfriado com nitrogénio liqui
do, que sedestinam a produgdo do alto vicuo no sistema de admissao, AS
mesmo tempo, a pressao do UF¢ gasoso presente no sistema de admissio
era ajustada a valareg compreendidos entre 10-1 ¢ 10°¢ Torr, pPor meio
da manipula¢io das valvulas presentes neste sistema, Esta pressiao era
medida com auxilio de uma valvula do tipo par termoeléetrico, "Thermo-
tron", da firma E,Leybold's Nachfolger (Republica Federal Alemi), liga
da a um pequeno "trap" de ago inoxidavel instalado no sistema de admis-
sao.

A seguir, mantendo a_corrente do eletro-imi no valor corres-
pondente ao do feixe ionico de 235UFt, o hexafluoreto de urinio era intro
" duzido na fonte idnica do espectr&me?zo através da membrana de cobre
perfurada. Nesta operagdo, a pressio no interior da fonte, compreendida
entre 19°5 i} -6 Torr, e a intensidade da corrente idnica correspondesn
te aos ions JFE eram ajustadas a0s valores desejados por meio da m3
nipulagio das valvulas do sistema de admissio, mantendo-se sempre o3
coamento do gas atraves da fonte idnica com auxilio da respectiva bombi
de difusao,
Mediante o ajuste dos sistemas da otica idnica do espectrome
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tro, o feixe ionico formado pelos ifons 235UF5 era entao focalizado, demgo
do a fornecer a altura maxima de pico. A segmr, os picos dos 1onsz 35uFt

UF} eram registrados mediante a vanag.a.o da corrente do eletro-ima
no sentido de obter-se a varredura dos feixes ionicos do 1sotopoma.13 leve
ao mais pesado. Nesta varredura, utilizava-se a relagio de sensibilida-
des de 1/100, a fim de obter alturas da mesma ordem de grandeza para
os dois picos registrados. A Figura 17 mostra a forma dos picos ¢ o po
der de resolugao no espectro de massas de UFg obtido para o hexa.ﬂuore
to de uranio de composigao isotopica natural,

De um modo geral, eram registrados
pelo menos 5pares de picos, . Admitindo, entdo,

80,4 ~ uma denva linear do amplificador de corrente
g contlnua., tomava-se como altura dos picos dos
X100 . {ons 235UF* 238UF§ amedia das- alturas dos

respecuvos plcos registrados, Designando estas
.. alturas de pico por h e h', respectivamente, are
¥ lagdo das intensidades das correntes ionicas cor
respondentes aos ions 35UF; e 238 UF; ¢ dada
por h/100h’, lembrando quea relagio de sensibi

”‘UF"’ » lidades usada era igual a 1/100. Como a relagio
0 das correntes mmcas ¢ igual a rela.gao das fra
i goes atomicas ( /238U) dos isotopos de ura

nio presentes no hexafluoreto analisado (ou are
lagao das fragoes molares N/(l N) das moléeculas
1sotop1ca.s de UF¢), a relagao de abundancia R do
isétopo leve 2 l? e, de acordocom a definigao a
presentada no Capitulo I, dada por:

= (235y/238y) =

(89)

lOOh'

A fragao atémica (235U) dos 1sotopos Z35(] {ou a
fragdo molar N dasmoléculasisotopicas 235UFg)
e entdo expressa em porcentagem pela relagao:

: (235y) - LOOR _ 100
R+ 1 (238u/235u) 4 1

As medidas preliminaresdarelagaode

‘ abundancia de uranio natural foram realizadas

com o hexafluoreto presente no reservatario PE

L \ queno R, descrito no Ca.pltulo 1I, que continha

33 130 95,8 g do material puro e de encontrava ligado

diretamente ao sistema de admissi3o do espectro

Figura 17 - Espectro metro. A finalidade destas medidas foi a de esta

de massas de UF5 belecer o procedimento da analise isotopica eas
condigoes de operacao do aparélho.

(90}

A anilise isotdpica do hexafluoreto de urdnio natural foi entdo
executada, segundo o procedimento descrito, com o ma.terxal puroexisten
te no reservatorio grande R,, tambem mencionado no Ca.}utulo 1, que se
encontra ligado ao sistema de introdugao e retirada do gas da centrifuga
(Figura 10). As medidas foram efetuadas em dias diferentes durantea rea
lizagdo das experiéncias de sepa.raqa.o dos 1sotopos de urinio, Os resulta
dos obtidos mediante a aplicagio das equacgdes (89) e (90) e acompanhados
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dos respectivos desvios padrio da média'de 5 ou mais determinacoes sdo
apresentados na Tabela III,

TABELA 1I1I .
ABUNDANCIA ISOTOPICA DE URANIO NATURAL

No {238y :23.5U2 (235 4
1 138,9% 0,1 0,715 £ 0,001
2 138,2% 0,1 0,718 ¢ 0,001
3 139,2+ 0,4 0,713 £ 0,002

4 138,320,1 0,718 ¢ 0,001
5 138,6 ¢ 0,1 % 0,716 % 0,001

: A média dos 5 resultados apresentados na Tabela III fornecem
gara a relagao (238U/235U) o valor 138,62 0,2 e para afragioatdmica de
35y o valor 0,716 2 0,001, os erros dados sendo os desvios Padrio des-
tas medias. Estes valores concordam muito bem com os valores apresen
tados na literatura, que sio citados nos trabalhos de LOUNSBURY (71) e
de DEBEVEC e colaboradores (72), na obra de BIRKENFELD, HAASE e
ZAHN (70) e na tabela de isStopos organizada por HOLLANDER et al, (73).
3 Convém mencionar aqui que o urinio natural apresenta tambem
o isotopo de massa 234, cuja fragio atdmica ¢ de apenas 0,0056 % (73).A
Presenca deste isotopo nao foi constatada com o es?ectrc?x;netro de massa
utilizado. Em virtude de sua ‘Pequena abundancia, este isotopopraticame:.
te ndo interfere nos processos de separacio dos isotopos de uranio, razio
pela qual sua existéncia € completamente ignorada na aplicagio das teo-
rias apresentadas no Capitulo I. :

A anilise isotépica de uranio, na forma de hexafluoreto, vem de
um modo geral acompanhada de sérias dificuldades resultantes,ndo somen
te da massa relativamente grande dos fons UFZ, que exige espectrome~
tros de massas com um elevado poder de reso ugao, como tambem da na
tureza extremamente corrosiva de hexafluoreto e da facilidade com que
éste composto se dissocia durante o bombardeio eletronico, Em virtude
desta decomposigao do hexafluoreto, formam-se na fonte idnica depdsitos
solidos, eletricamente isolantes, sdbre as superficies dos eletrodos dos
sistemas da otica ionica e eletronica. Estas peliculas superficiais, gra-
gasa possibilidade de serem carregadas periodicamente por cargas para
sitag, determinam o aparecimento de variagGes irregulares nos poten-
ciais dos eletrodos, as quais nio sio mais compensadas pelos dispositi-
vos de estabilizagdo do espectrometro. Consequentemente, ap6s um cer
to tempo de funcionamento da fonte idnica, surgem flutuagdes - a0 acaso
nag intensidades das correntes idnicas com diminui¢ao simultinea do po
der de resolugio. Quando ocorre esta instabilidade dos feixes ionicos, ca
racterizada por oscilagges irregulares no registro dos respectivos picgs-,
nao e mais possivel realizar medidas de abundancia isotopica. Entdo o uni
co remedio € a retirada da fonte idnica do espectrometro para submeté-1a
2 uma posterior limpeza. Realizada esta limpeza, a fonte re-instalada no
espectrometro volta usualmente a apresentar o funcionamento normal.Nes
tas condigGes, na analise isotépica. do UF6, a fonte iGnica apresenta um
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penodo limitado de funcionamento satlsfa.tono, que é conhecido comoa.“\n
da" util da fonte, Normalmente éste periodo esta compreendido entre 30%e
40 horas, dependendo da maneira segundo a qual a fonte e operada.

Uma outra dificultade proveniente da decomposigao do hexafluo
reto de uramo, que se cbserva na analise sucessiva de amostras de com-
posigoes isotopicas diferentes, e o chamado efeito de "memoria", em vir
tude do qual a composig¢ao isotopica medida para uma dada amostratende
a ser viciada no sentido da composx;ao da amostra anterior analisada pe-
lo espectrometro. Admite-se que este efeito seja causado por uma trocai
sotoplca entre o hexafluoreto de uranio admitido na fonte e os depontos
nio volateis de uranio formados nas superficies internas da fonte (68,74).

A natureza e a maneira de forma.;a.o dos deposxtos resultantes
‘da decomposigao de UF6 no interior da fonte idnica ainda nio estao sufi-
cientemente esclarecidas. De um modo geral o composto que predomina
nestes depositos e o tetrafluoreto de uranio UF,; todavia, dependendo da
pureza do UFg e da limpeza do espectrometro, os deposxto- podem apre
sentar outros compostos, como onﬂuoretos e fluoretos mtermedunos
de uranio {68, 74). A formagao dos depositos pode ser provenienteda agio
corrosxva. do UF com o material da fonte, da decomposxq,a.o terfxuca do
rio filamento de aquecxmento.da agao dos eletrons sobre os ions for-
Sos na fonte ou, ainda, da rea;a.o do UF, com a.gua e outros compostos
adsorvidos nas superiicies dos elementos dg fonte (68, 75).

Nas anilises isotopicas por nos realizadas, a primeira das difi
culdades mencionadas, que determ:.na. a "wvida" util da fonte,fm pa.rtxcula.r
mente aceut'ua.da. durante a execugao das pnmexras experiencias de sepa-
racio de isotopos de uranio, Nestas experiéncias, as medidas de abunda.n
cia isotopica foram efetuadas condensando—se inicialmente o UF, no peque
no "trap'" resfriado com mtrogemo liquido, que se encontra ligado ao sis
tema de admissao do espectrometro, como ja foi mencionado. Este proce
dimento foi adotado, porque com as pressoes de UFg estabelecxd.a.s direta
mente no interior do sistema de admissao, o diametro do orificio damem
brana de cobre perfurada em demasiadamente pequeno para fornecer pres
soes suficientemente elevadas no interior da fonte e, portanto, alturas con
venientes para o registro dos picos. A seguir, removido omtrogemohqm
do, o UF¢ coletado no pequeno "trap" era sublimado no 1ntenor de uma pe
quena sec;a.o do sistema de admissao, Desta maneira era posswel estabe
lecer pressoes de UF; suficientemente altas neste sistema, de modo a se
obter o registro dos picos com a a.ltura desejada., E£ste procedimento, nio
somente era demorado e descontx.nuo, como tambem apresentava adesvan
‘tagem de petmxnr a condensaq.ao simultanea de impurezas, como o HF,
no “trap em questao. as quais, a seguir, eram introduzidas com o UF6na
fonte wmca. Alem disto, em virtude do contrSle imperfeito da pressao na
fonte ionica, obtido por ajuste manual das valvulas no sistema de admis
sio, frequentemente introduzia-se na fonte uma quantidade excessiva de
hexafluoreto, Este excesso de UF¢ e as impurezas, que oacompanhavam,
determinaram a formacao de quantidades relativamente grandes de deposx.
tos e conduziam a periodos de funcionamento da fonte, que nio chegavam
.a ser superiores a 20 horas.

A fim de diminuir esta dificuldade e ao mesmo tempo a.umentar
a velocidade de a.nahse. a membrana de cobre perfurada foi substituida
por outra. com um orificio de maior dxa.metro. ea mtrodugao do UF; na
fonte ionica passou a ser realizada atraves desta membtana, se o o
procedimento anteriormente descrito sem a condensacgao previa no peque
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no "trap" ligado ao sistema de admissio. O didmetro do oriffcio desta
membrana foi escalhido de modo a permitir a entrada na {onte idnica de
uma quantidade suﬁaente de UFy¢, quando se realizava simultineamente ©
escoamento déste gas atravcs do sistema de admissdo por meio da bom
ba de difusio ligada a éste sistema. Como, nestas condigoes, amaior pll’
te do gas era condensada no "trap" ligado a esta bomba de difusdo, untrq
dugao de impurezas na fonte ionica foi cansidsnvclmcntc rcéuddz.prolon
gando a "vida'" til da fonts. Este procedimento, alem de ser mals ripi

e permitir um 2juste mais facil da pressio de UFg no interieor da fonte
com a introducido de menorss quantidades de gas, ainda possibilitou a rea
lizagio de medidas continuas de abundincia isotopica durante & execugds
das experiéncias de separagso,

_Quanto ao efeito de "memom" €ste nio foi constatade nas ani
lises uotopum sucessivas por nos ruuudat durante as experiéncias de
separagio dos uotopo- de yranio,

A fonte ionica, quando se apresentava i.mpremvul para 3 veali
zagdo da andlise isotopica, era retirada do espectrometro ¢ inteiramente
desmontada. A limpeza de suas pe¢as metilicas era entio realiaada me-
diante a fervura numa solugdo concentrada de oxalato de monio, ssguida
da lavagem com igua e secagem em estufa, Como esta opsragiousualmen
te nio removia a totalidade dos depontos. as pecas eram polidas com
pasta polidora de metais e, a seguir, imersas numa solugdo de sabdo em
PO para remover a pasta, la.vadas com agua destilada e acetona ¢ finalmen
te sécas em estufa. As pegas nio metilicas ¢ os isoladores de ceramick
eram limpas por meio da mxm pa mistura sulfo-cromica quents, ssgui
da da lavagem cuidadosa com agua destilada e da secagem em estufa. O K
lamento de aquecimento era subsmetido & uma limpeza eletrolftica introdd
zindo-o como anodo, junto com uma pequena chapa de ago inaxidavel,no elt
trélito formado de 50 % de acido fosforico 2 50 % de glicerina. Utxh;and'é'
se, como catodo, uma chapa de cobre dobrada em.forma de um cilindrd
ao redor da.s pegas, 2 eletrolise, realizada com uma corrente de 2 a 3 A
durante cérca de 25 min., removia completamente os dcpont@s presentes
no filamento. O filamento limpo era, a seguir, lavado com agua destilada
e séco em estufa, A fonte era entio cuidadosamente montada sem contato
manual e re-instaiada no e:pectrometro. Apds cada uma das limpezas da
fonte ionica, realizadas segundo éste procedimento, o espectrometro vol
tou a funcionar em perfeitas cmdu;oes.

Durante a produgdo do alto vicuo na fonte idnica e no tubo de se
paragao, realizada apos cada uma das xe-msta.la.qoes da fonte, estas um
dades do espectrometro eram aquccxdas por meio dos aquecedores extel
nos, a fim de reduzir ao minimo possivel a quantidade de agu a.du»r'mc.fiP
nas paredes internas do espectrometro. Esta precaugio ¢ md.hpcnuvel
ao prolongamento da 'vida" da fonte, pois, em virtude da reagdc com o
henﬂuoreto, a iormagaa de depoutos na fonte ionica aumesta com aquan
tidade desta agua residual presente na aparethagem, O contrdle deteor ds
agua existente na fonte era efetuado mediante o registro do espectro de
"background" e o hexafluoreto de uranio somente era introdugido ma fonte
apos se constatzr uma altura suficientemente pequena do pico COrrespon -
dente aos {ons HZO O espectro de "background”, registrado tambem 2
pos a realizagao da ;nahle uotopxca.. permitia, por outro lado, formecer
uma informagdo acerca das reagoes ocorridas durante a permanencia do
UF, no interior da fonte.

”

Com as precaugces que acabam de ser descritas, isto 5,3imr2
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dugao de pequenas guantidades de UF, na fonte sob bombeamentao continuo
no sistema de admissao, limpeza cuigadosa da fonte e produgao de umri
goroso alto vacuo no interior de espectrometro, foi possivel obter-se as
determinagoes precisas da abunddncia isotopica de uranio apresentadasna
Tabela III.

Finalmente, cabe mencionar aqui que as dificuldades principais
observadas na analise,isotépica de UFg, que sag a limitada "vida'" da fon
te e o efeito de "'memoria'’, podem ser consideravelmente reduzidas me
diante o emprégo da fonte ionica de feixe molecular, Fontes ionicas deste
tipo, com uma Myida" Util compreendida entre 150 e 2000 horas e com efei
to de "memoria' desprezivel, foram recentemente desenvolvidas por Bg

LANG e WELGE (75), por MC KNIGHT (76) e por BRUNNEE (77).
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CAPITULO 1V

EXPERIENCIAS DE SEPARACAO REALIZADAS

A fim de investigar a separagio dos isotopos de uranio, na for
ma de hexafluoreto, com a c’entrffuga. de contracorrente estabelecida por
convecgao termica € necessario considerar os seguintes parimetros ope
racionais: (1) frequéncia de rotagdo ou velocidade tangencial na parede in
terna do rotor, (2) temperatura do rotor, (3) diferenga de temperatura en
tre as tampas do rotor e (4) vazdo do gis através da centrifuga.No presen
te trabalho, os dois primejros destes parametros foram mantides cons-
tantes. Assim a centrifuga foi operada com a frequeéncia de rotagio maxi
ma, a fim de obter a maior separagio possfvel e o rotor foi mantido nu-
ma temperatura suficientemente elevada, de modo a evitar-se a condensa
¢ao do hexafluoreto de uranio na sua parede internpa. =

Dentro destas condigdes de operagdo, a separagao dos isotopos
de uranio pode ser completamente estudada com a centrffuga em questao
mediante a realizagdo de apenas dois tipos de experignciasz g saber: (1)
experiencias em que se mede o enriquecimento do isotopo 35U em fungao
da diferenga de temperatura entre as tampas do rotor, quando a centn’f_& :
ga é atravessada por uma vazao constante de UF, e (2) experiéncias em
gue se mede o enriquecimento em fung.io da vazao, mantendo-se constante
a diferenga de temperatura entre as tampas do rotor.

Na presente investigagao, o primeiro tipo de experisncias foi
realizado em condigGes de refluxo total, mantendo-se a passagem de uma
vazao muito pequena e constante atraves da centrifuga. A finalidade destas
experiéncias, designadas por experiéncias de enriquecimento estitico, foi
a de estudar a separagio dos isotopos de urdnio em fungdo da centracor-
rente gasosa criada no interior da centrifuga pela diferenga de temperatu
ra entre as tampas do rotor, Quanto as experiéncias do segunde tipo, es
tas foram efetuadas com duas diferencas de temperaturas entre astampas
do rotor. Nestas experiéncias, denominadas de experiencias de enriqueei
mento dinamico, a separagio dos isotopos de uraniofoiinvestigada em con
digGes de produgdo da centrifuga. e

Para levar a efeito a realizagdo destas experiencias de separa
~ 7 s >z s . .- . 2 _-r -
gao, a centrifuga foi inicialmente submetida a experiencias Ezehmxnarcl
com a finalidade de acertar as condigGes ¢ 0 modo de operagao. -Estas ex
periéencias e as experiencias de enriquecimento estatico e dinamico serao
descritas no presente capftulo, a descrigao sendo precedida pela apresen
tagdo do modo de operar estabelecido e pela analise do comportamento me
canico da centrifuga.

1. OPERACAQE COMPORTAMENTOQO MECANICODA CENTRIFUGA ZG3-A

R A centrifuga foi operada durante a realizagao de todas a3 expe
riencias em regime de plena carga, a0 qual corresponde a frequencia ma
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xima de 516 t 2 Hz e, portanto, a velocidade tangencial na parede interna
do rotor de 300 ¢ 1 m/s.

A fim de'evita.r a cohdensa;io do hexafluoreto presente no inte-
rior da centrifuga e necessario que a pressdo p{r;) déste compostogasoso
na parede interna do rotor seja menor do que a pressao de vapor pcorres
pondente a temperatura do rotor. Nestas condigGes, a pressao de UFg no
eixo do rotor p, nao pode ultrapassar um valor maximo, o qual, para uma
dada frequencia de rotagdo e uma dada temperatura do rotor, ¢ determi-
nado segundo a equagdo {43) por: ‘

2
pir,) M{wr,)
o Py 2RT

Com auxilio desta equagio e da equagdo que relaciona a pressac do vapor

de UF, {sdlido) com a temperatura, pode-se entio escolher . a pressio
_axial maxima em fungio da temperatura do rotor, de modo a nio ocorrer
- a condensagio do vapor de UFg na parede do rotor. Assim, para a centri
“ fuga em questao, cuja velocidade tangencial, correspondente a frequéncia
~ de rotagdo de 516 Hz, € wr, = 299,7 m/s e lembrando que a massa mole
_cular de UFg e 352,0 e R =28, 314 x 107 erg/°K/mol, da equagdo {91) re-
‘ sulta: s

pir,)
log 2’ _ 825,6

2
Py T L

‘Por outro lado, uma relagao entre a pressao de vapor de UF (s) e a tem
peratura, que e apropriada ao presente estudo, e a equacdo de Clausius-
Clapeyron apresentada na obra de KATZ E RABINOWITCH (53) sob a for
ma: .

log p = 10,74 -Eé'i‘?i (93)

que . v‘ilidJ entre 12,5°C e 50,29C com p expresso em Torr. Da condigdo
necessaria para nio haver condemsagdo de UFg na parede do rotor, resul
ta entao 'das'equu;ée's {92) e {93) que, no caso limite de p = p{r3), a pres

‘ s3o axial maxima e dada por:

log p_ = 10,74 - -3-4—11-,?_-1—‘-’- O (94)

- Esta equacio se encontra representada pelo grafico de p, em fungao da
temperatura centigrada t dado na Figura 18,

Nas experiéncias de separagdo dos isotopos de uranio énecessé
rio que a pressio axial de UF, compativel com a condicao de nao conden
sagao, sejaa 'ma;is elevada possivel, em virtude da grande resistencia ao

_escoamento do gas, oferecida pelos eixas tubalares da centrifuga emques
tio. Por outro lado, para que o material do rotor possa continuar a resis
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Figura 18 - Grifico da pressiio axial mixima em funcie da temperatura

tir aos elevados esforgos de tragio, que atuam na pareds duraats o movi
mento da rotagio, a temperatura do rotor nio pode aumentay indefinida~
mente, Por estas razdes, nas experiéncias por nos realisadus, foi esco-
lhida a pressio axial mixima de 1 Torr.a qual correspomnde, ae grafico da
Figura'l8, uma temperatura do rotor de 45°C, Nestas condigles a pres-’
820 do gas na parede do rotor, calculada pela equagio (92), ¢ plry) =393
Torr, enquanto que a pressio de vapor do UF¢ & 459C, calculada cem au
xﬁiodaequu;iomhpteciuestabelcddnporOMVERctd. (53), ¢ da
da por: :

log p = 6,38363 +0, 0075377 t - 942, 76/(t + 183, 416) (95)

€ igual a 394 Torr. Em vista déstes dados, a fim de poder utiligzar a pres
sio axial mixima de 1 Torr sem o perigo da condensagio de UF,t3das as
experiéncias de separacgio dos isStopos de uranio foram ret_liu«fzu man-
tendo-se a temperatura do rotor compreendida entre 45°C ¢ 465C por meio
da circulagio de agua quente, fornecida pelo termostato mencionadono Ca
pitulo II, atraves da camisa que circunda o rotor. As temperaturas indicd
das foram lidas com termometros instalados, respectivamente, na saida
€ na entrada desta camisa,

Antes de iniciar propriamente a separagio dos isGtopos de urd
niocanzfreguendacatenzperatmdototgrmmimdac_, 0 moda de a
perar a centrifuga obedeceu a seguinte sequencia de operagoes: (1) produ
¢a0 do alto vacuo no sistema de introdugio e retirada do gas da centrifu
g3, (2) acionamento dos circiitos de oleo e de vicuo da centrifuga, (3) la
vagem do rotor com nitrogenio séco, (4) acionamento da centrifuga, (5) a
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cionamento do circuito da igua,de resfriamento e_introdu;io’de hid;ogé-
nio na camisa externa da centrifuga, (6) aceleragao da centrifuga ate o re
gime de plena carga e (7) estabilizacao das temperaturas das tampas
rotor,

Na primeira destas operagdes, todo o sistema de introdugao e
retirada de gas da centrifuga era posto em alto vacuo comn a finalidade de
constatar a presenca de eventuais vazamentos. Durante a realizagio des-
ta operagao, era tambem acionado o termostato da agua de aguecimento e
aberto o labirinto inferior; €éste era submetido a limpeza com tri-cloro-e

- tileno, no caso de constatar-se a presenca de Gleo, sendo.a seguir nova-
mente fechadao,

Verificada a estanqueidade do sisterna de introducdo e retirada
de gés, era acionado o circuito de Oleo da centrffuga, observando-se en-
tio o levantamento do rotor ¢ o funcionamento perfeito déste circuito atra
vés das pressoes indicadas pelos manGometros e do nivel de dleo das 'bon-x
bas de engrenagem, A seguir, eram postos em funcionamentoos circuitos
de vacuo da camisa externa e dos labirintos, os quais permaneciam em
funcionamento durante tdda a realizag¢do da experiéncia, Quandoapressido
no interior da camisa externa se apresentava suficientemente reduzida {4
a 10 Torr), era iniciada a produgdo do vacuo no interior do rotor por meio
da bomba de vdcuo auxiliar B3 (Figura 10). Ao mesmo tempo, 2 producdo
de alto vacuo no sistema de introdugdo e retirada de gas erainterrompida
{fechamento da valvula 46 da Figura 10),mantendo-se entio este sisterna
em vacuo primario por intermedio do bombeamento da bomba de vacuo ro
tativa B) e da abertura da valvula 47 (Figura 10). Fechada a valyula 41, €8
ta bomba era utilizada a seguir para continuar a produgao do vacyo no in
terior do rotor até o estabelecimento de pressces de cerca de 107 Torr,
medidas com ""Thermotron' Th da Figura 10.

O rotor era agora submetido a duas lavagens sucessivas comni
trogénio séco, introduzindo-se €ste gis no seu interior soba pressio de
20 Torr, medida com o manometro da membrana capacitiva e retirando-
o com auxilio da bomba de vacuo B3. A finalidade destas lavagens era a
de remover, da melhor maneira poun'vel, a umidade presente nas pare-
des internas do rotor. Terminada esta operagio, apds ofechamento daval
vula 41, a realizagdo do vacuo no interior do rotor era continuada por meio
da agio da bomba de vicuo rotativa Bj até a introdugao do UFg.

A seguir, apos a re-verificagao das pressdes do circuito de
Sleo, a calibragido dos medidores de desbalango e de escorregamento e a
medida da temperatura das tampas do rotor, a centrifuga era posta em
funcionamento, anotando-se entio o inicio da centrifugagao e a corrente
que atravessa o resistor, destinado a variara velocidade da centn’fuga,
que é mencionado no Capitulo II, Mantida a resisténcia deste resistor no
seu valor maximo, a frequéncia da rotagio da centrifuga aumentava rapi
damente até cerca de 300 Hz enquanto que a corrente,que inicialmente era
igual a 14 A, diminuia até 8 A,

Atingidas frequéncias compreendidas entre 200 ¢ 300 Hs, nor-
malmente era acionade o circuito da dgua de resfriamento e iniciadaapas
sagem de hidrogénio atraves da camisa externa da centrifuga sob pressio
de 4 a 6 Torr, |

Depois de alcangar a frequéncia constante de cerca de 300 Hs,
a centrifuga era acelerada continuamente por meio da diminui¢io da resis
tencia do resistor acima mencionado, de modo a manter a corrente, que o
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que o escorregamento ultrapassasse o orde THz, A dumnmgao da re
sisténcia era efetuada manualmente por meio de uma manivelaate o re s1s
tor le encontrar em curto circuito, Neste instante, Gue era regutrado,
centrifuga atingia o regime de plena carga. Usualmente, o tempo decor-
rido entre o instante de acionamento da centrifuga e o instante em que se
encontra em plena carga era de 40 min. No decorrer da aceleragao da
ccntnfuga., as vasoes do cu'cmtn da a.gua de resfriamento eram ainda a -
justadas periodicamente até apresentarem seus valorés maximos,

Durante o periodo compreendido entre o acionamento da centr{
fuga e o estabelecimento do regime de plena carga eram realisadas, fre-
quentements, medidas das seguintes grandesas, em fungao do tempo: (1}
temperatura das tampas do rotor, (2) temperatura do labirinto superior,
{3) frequencia da centnfuga., (4) desbalango e precessao do retor, (5) ten
sao do gerador de frequéncias medias ¢ (6) vacuo no interior do retor, AT
lém disto, periodicamente eram observadas as pressoeu "indicadas pelos
mandmetros do circuito de dleo e adicionado olec a este circuito, & fim de
manter o funcionamento perfeito das bombas de engrenagem.

Encontrando-se a centrifuga em plena carga, era agwardada a
e-ta.lnhzz;ao nas temperaturas das tampas do rotor, a qual usualmente
demorava ceérca de 2 horas. Obtida a constancia na medida destas tempe-
raturas, com a introdugio de UF no rotor era entio iniciada a separagio
dos uotopon de uranio. De um modo geral, o tempo necessario para rea-
lizacao de todas estas opera;ocs. a partir do nucm da produ;_&o ds altova
€uo no sistema de introdugdo e retirada de gas ateé a introdugao de Uana
centrifuga, era igual a 6 horas.

Terminada a realizsacao da expenencxa da separagio de isoto-
pos, apos a interrupgao do fornecimento de UF, a centrifuga, era iniciado
o v:cno no interior do rotor, A seguir, a centtffu a era desligada, anotan
do-se o instante em que se realizava esta opera.gao.Ao mesmo tempo, erd
dell.isado o circuito da a.gua de resfriamento e cessada a circulagao de hi
drogenio atraves da camisa externa da centrifuga. Durante esta deucclc
ragao da centnfuga eram realizadas medidas da frequéncia, do deshalango
¢ da precessioc do rotor, anotando-se tambeém o instante da parada com-
pleta da centrifuga.

Apos a parada da ccntn.fuga. ea realizagio do vicuo mo interior
de seu rotor, eram fechadas todas as valvulas que colocam a ccutrzfuga
em comunicagao com o sistema de introducao e retirada de gas. Eatao in
trodusia-se mtrogema s€coc no interior do rotor com uma pto:m maiof
do gque a atmosferica, a fim de evitar a entrada po-tenor de ar umido no
rotor. A seguir eram desligados os circuitos de vacuo da camisa externa
e dos labirintos, deixando-se entio entrar ar nesta secgio da centrifuga.
Num candi¢Ges,tanto a introdugdo de nitrogénio no rotor camo a evacua
2o dette. eram sempre realizadas de modo a manter -se no interior do
rotor uma preluo gasosa superior a existente na camisa externe. Com
esta precan;ao e evitada a entrada de vapores de oleanc ratar atravesdos
ancis de vedaqao Finalmente, encontrando-se a camisa externa ¢ os Ll.bn
rintos na pressao atmosfcria. era deoh.gad,o o circuito dc oleo e, 20 mes
mo tempo, todo o sistema de introdugio e retirada de gis era novaments
posto em alto vacuo,

Os dados de operagao colhidos durante o funcionsmeato da cen
tnfuga em regime de plena carga numa das experiencias de uptra;ao
isotopos realizadas sio apresentados na Tabela IV,
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TABELA IV
DADOS DE OPERAGAO DA CENTRIFUGA ZG3-A
EXPERIENCIA N¢ 2

1, CIRCUITO DE OLEO
Pressio de dleo (kg/cm?)

Mancais de amortecimento 1,5
- Mancal de colar superior 3,0
Mancal de pressao 4,0
Bomba superior 5,0
Mancais de colar inferiores 3,8
Bomba inferior {alta pressao) 10,0
Bomba inferior (baixa pressao) 1,5

2. CIRCUITOS DE vAcuo

Vacuo na camisa sem hxd.rogemo’ 1Torr
Vicuo na camisa com hidrogenio: 6 Torr
Vicuo no rotor: ) 0,002 Torr

3, CIRCUITOS DA AGUA DE AQUECIMENTO E DA AGUA DE RESFRIA -
MENTO )

Temperatura na entrada da camisa termostatica: 46, 5°C

Temperatura na sa.xda da camisa termostatica: 46,0°C
Temperatura da agua de resfriamento: . . .80C

Vazido maxima da agua de resfriamento: 16 1}/min
4. DADOS MECANICOS E ELETRICOS

Frequéncia: 515 Hz Tens20:159 V  Escorregamento: 4,8 Hz

Precessao. .

Desbalango (osciloscépio)
Extremidade superior do rotor: 0, 001 mm 1 mm
Extremidade inferior do rotor: 0,015mm 1 mm

O comportamento mecanico da centrifuga ZG3-A pode serinves
tigado nos moldes do estudo ja levado a efeito por RAVAGNANI e JORDAN
(78) com a centnfuga ZG3-B. Para isto e.necessario considerar o anda-
mento dos parametros da centrifuga, come a frequéncia, os desbalangos
do rotor, a temperatura das tampas e a temperatura do labirinto supe-
rior, no decorrer das diversas fases de operagio. Como o comportamen
to operacional destes parametros foi idéntico em todas as expenencxas
realizadas, basta analisar apenas os valores obtides durantea realizacao
de uma destas experiencias, a saber, a expcnenaa n? 2, a qual se refere
a Tabela IV,

Os dados da frequéncia da centrifuga colhidos nesta experiéncia
em fungdo do tempo sdo apresentados na Figura 19, Esta 'Figura mostra
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Figura 19 - Frequéncia de rotagdo da centrifuga ZG3-A

que, acionada a centrxfuga. sua frequéncia aumenta rap1damente durante
os 6 minutos iniciais ate alcangar o valor de 250 Hz, A seguir, a acelera
¢do diminui até o _ponto A da figura, ao qual corresponde a frequéncia de
280 Hz. Durante este per1odo, que designaremos por periodo de acelera-
¢dao natural, a remstencza do resistor, através do qual circula a corrente
de acxonamento da centnfuga, é mantida no seu valor maximo, Se a resls
téncia ndo for alterada, a £requenc1a tende a aumentar ligeiramente ate a
presentar um valor constante de cerca de 300 Hz. Por es,te motivo, a par
tir do ponto A, a resisténcia é diminuida e a chmmuu;ao é realizada de mo
do a manter a corrente de acionamento em 8 A, como ja fora mencmnado.
Durante éste periodo de aceleragao forgada, a frequéncia da centnfuga au
menta sucessivamente de cérca de 10 Hz apos cada uma dasdiminuigoes €
fetuadas, Grac;as a este procedimento, nao ocorrem aumentos bruscos de
frequencia, que poderiam solicitar demas1adamente os foles elasticos s pre
sentes nos eixos tubulares da centrifuga, e a aceleragio varia de acordo
com a dlmmuxgao da resisténcia realizada, No ponto B da Figura 19,0 re
sistor e postoem curto circuito e, a seguir, a centrn’uga entra em. regi-
me de plena carga com a frequéncia constante de 515 Hz, A centr:fuga. per
maneceu nesta frequenc1a, medida periodicamente, durante ointervalo de
tempo de 10 h 37 mm, no qual foi realizada a separagao de 1sotopos. De-
corrido éste periodo, o motor de acionamento da centr{fuga foi deshgado.
Este instante corresponde ao _ponto C da Figura 19, a partir do qual se inj
cia a desaceleragao da centnfuga que durou 34 min ate a parada completa
da magquina,

A Figura 20 apresenta os graficos dos desbalant;os das extrern1
dades do rotor em fungao da frequenc1a, que foram construides com auxi
lio dos dados medidos durante os penodos de aceleragdo e desaceleragac
da centrifuga. Observa-se déstes graf:cos que, tanto a extremidade supe
rior como a extremidade inferior do rotor apresentam desbalangos maxi
mos em frequéencias compreendidas entre 0 e 50 Hz, Dado o dlmensuma-
mento do rotor e dos eixos tubulares que o sustentam, éstes maximos cor
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Figura 20 - Desbalangos do rotor da centrifuga ZG3-A

regpondem as frequencias criticas dos eixos tubulares, Nestas frequén-
cias, a flex3c que os eixos sofrem, em virtude de seu movimento de rota
géo,. apresenta os majores valéres, os quais determinam entdo os desba-
langos maximos observados. Durante a aceleragao da centrifuga,o desba-
lango maximo da extremidade inferior do rotor eigual a 0, 32 mm e ocor
re na frequéncia de 30 Hz.enquanto que o valor corresponde A extremida
.de superior nio pode ser observado., Durante a desaceleragio, 2 extremi
dade inferior do rotor apresenta dois desbalangos maximos iguais a 0,25
mm ¢ 0,24 mm, que se verificam nas frequéncias de 43 Hz e 30 Hz, res-
pectivamente, Quanto- 32 extremidade superior, esta apresenta apenas um
degbalanco miximo igual a 0,09 mm durante a desaceleragao da centrifu-
ga. Convem mencionar que no perfodo da aceleragdo tambem deveriam o-
correr dois desbalangos maximos na extremidade inferior do rotor; toda
via, como na parte inicial déste perfodo a variagdo da frequéncia da cen
trffuga é muito elevada, somente foi possivel observar um déstes maxi~
mos., Em tSdas as outras frequéncias os desbalangos da extremidade infe
rior oscllam entre 0,015 mm e 0,020 mm, enquanto que o da extremidade
superior se mantem praticamente constante e igual a 0,001 mm,Duranteo
funcionamento em plena carga, os desbalangos sdo iguais a 0, 015 mm e
0,001 mm para as extremidades inferior e superior do rotor, respectiva-
mente, como fof indicado na Tabela IV, A manutengao déstes pequenos des
balangos do rotor, durante o funcionamento da centrifuga, € uma condigdo
_necessiriaparaevitar o atrito dos eixos_com os aneis de veda¢do, ja que a __
distincia entre éstes aneis e os eixos nio deve ser superior a 0,05 mm,

A variagac da temperatura das tampas do rotor .em fungdo do
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tempo € mostrada na Figura 21. O pontoA desta figura marca @ inicio do
periodeda aceleragao forgada da centnfuga.No instante correspondente ao
ponto D, foram iniciadas a introdugio de hidrogenio na camisa externa e
a circulagic da agua de resfriamento, Em virtude da agao destes fatores,
a curva da temperatura da tampa superior em fungio do tempo apresenta
uma ligeira inflexic ao redor do ponto D, enquanto que na _curva corres-
pondente a tampa m.fenor se constata um efeito mais proauncizdo,que con
duz a formagac de um mmxmo. Este minimo provem da proximidade com
a qual a serpentina, atraves da . qual circula a agua de resfriamento, se en
contra da tampa inferior. Por éste motivo, apos a passagem pelo miniz
mo, a elevagio da temperatura da tampa inferior se tom menor do que a
da tampa superior. No ponto B da Figura 21, a centrxfuga entra em regime
de plena carga e as temperaturas continuam a aumentar até a sua e.stablh
zacao, gue ocorre no pontc E. A partir déste instante, -as temperaturas
das tampas se matem constantes e apresentam uma diferenca de 14, 4°C,

na qual foi realizada a experiéncia de separagao em qnesta.o. O tempo ne
cessario para se obter a estabxhza.gao das temperaturas apos se a.t:mgu' )
regime de plena carga foi de cerca de 3 horas, Nas outras experienciasde
separagaoc de 1sotopos foi possxvel reduzir este tempo a 2 horas por meio
da antecipagao do inf¢io da circulagao de ludrogemo e da agua de resfria-~

mento,
Ny //
g«u
0T
L/ N B
—
Y S R et
..;/

s (W)
Figura 21 - Temperatura das tampas do rotor da centrifuga ZG3-A

Durante a reahzagao das expenencxa.s de separagao pode ocor-
rer o contdto entre os eixos e os aneis de vedagio, quer devido a uma cen
tragem 1mperfe1ta dos eixos, quer devido ac ataque do UF¢ com o mate
rial dos ane:s de vedacdo. Este contato é percebido durantepfuncxona.men
to da centnfuga atraves de um ruido muito intenso que provem, prmcxpaT
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!nente. do labirinto superior. Além disto, quando o contito se da com os
aneis deste labirinto, o calor produzido pelo atrito determina um aqueci-
mento anormal do labirinto, A firn de medir este efeito de um modo mais
quantitativo, foi realizada a medida da temperatura do labirinto superior
durante as diversas fases da o rag¢io da centrifuga por meio de um ter -
méometro introduzido num orificio do labirinto repleto de dlec. A _Figura
22 apresenta as temperaturas do labirinto supenor, assim medidas a par
tir do instante em que a centrifuga atingiu o regime de plena carga. Obser
va-se nesta figura que a temperatura do labirinto supérior aumenta gra=

Towcsaramal(*c)

] . : C
e (1)

Figura 22 - Temperatura. do labirinto superior da centnfuga ZG3-A

dualmente até o ponto E, que corresponde a estabilizagdo das temperatu-
ras do rotor, A partir déste instante, a temperatura do labirinto superior
se mantém constante e igual a 33,5°C, mesmo apos a introdugdo de UFg
no rotor da centrifuga. A auséncia de oscilagoes ou de uma elevagao brus
ca na temperatura do labirinto indica que durante a reahzagao da expenen
cia em guesta.o ni3o se venﬁcou o contato entre o eixo superior e os aneis
de vedagao, No caso da ocorrencia desta anomalia, foi adotada a norma
de desligar o acionamento da centnfuga, quando a temperatura chegava a
ser 1gual a 45°C.

2. MODO DE REALIZACAO DAS EXPERIENCIAS DE SEPARAGAO

Na realizagido ¢ medida da separagao dos isotopos de urdnio, ob
tida a estabilizagio das temperaturas do rotor em regime de plena carga,
foi empregado o segumte procedimento: | (1) enchimento do rotor com o he
xa.ﬂuoreto de uramo, (2) ajuste das vazoes gasosas no sistema de 1ntrodu
¢io e retirada de gas da centrifuga, (3) transporte do UF6 deste sistema
20 espectrometro de massas e (4) realizagao da andlise 1sotop1ca de UFyg.

Antes de efetuar estas operagoes, o hexafluoreto de uranio con
tido no reservatdrio R) {Figura 10) era colocado na temperatura_de 0°C
por meio da mistura agua-galo, a fim de apresentar uma pressio de va-

" por constante, Estando entao fechadas as valvulas 10 e 29 e aberta avalvu
la 2 (Figura 10), o enchimento do rotor era iniciado por meio da passagem
de UF, atraves da valvula 5 depois da abertura da valvula 1. Anotado o ins

tante em qug se iniciou o enchimento do rotor, a vazao de ahmenta.q,ao era
medida continuamerte com o medidor de vazao MV1, enquanto que a pres
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's3o da alimentagao na saida deste medidor era lida no mandmetrode mern
brana capacitiva MMC atraves da valvula 7, Ajustadas estas grandezasao
valor desejado, acompanhava-se o enchimento do rotor com a medida da
pressao axial no rotor, Esta medida era realinda com o manometro de
membrana capacitiva apés o fecha.xnento da valvula 7 e a abertura das val
vulas 29 e 38, Desta maneira, foi posswel efetuar o enchimento do rotor
de modo a nao ultrapassar a pressao axial ma.nma de 1 Torr. O enchimen
to do rotor era terminado com o fechamento das vilvulas } ¢ 5, quando no
interior do rotor se encontrava a quantidade de UFy dese;ada Esta quantl
dade era calculada a partir do tempo de enchimento e da vazioc de a.hmcn
tagdo medida com o medidor MYV1, descontando-se a quantidadcd- gas prc
sente nos tubos de ligagdo e nos labirintos, cujo volume eaprmmdamen
te igual a 8,5% do volume do rotor,

Terminado o enchimento do rotot, as- v-a.lvulas 5 ¢l eram de no
vo abertas ¢ a pressio da alimentagio era imediatamente ajustada a0 va~
lor que apresentava antenormente Enta.o, mantidas abertas as valvulas
10 ¢ 29, eram ajustadas as moes atraves dos trés medidores, de modo a
obter-se o processo de separa;ao simeétrico. Neste ajuste, realisado me
diante 2 manipulagdo das valvulas 1, 13 ¢ 31, procurava-se manter cons~
tante o enchimento do rotor, Obtidas vaxoes do produtc e do rtjezte iguais
a metade da vazdo de alimentagio, a centnfuga. era operada com estas va
zoes durante um periodo de pelo menos 30 min antes de realizar-se_a ana
lise uotopica, a fim de permitir o estabelecimento das concentragoes de
ethbno. No decorrer déste tempo de equil{brio, eram medidas A3 pres

soes da alimentagio, do rejeito e do produto, assim como a prclno axial
no rotor,

At.mgldo o tempo de equilibrio, era realizado, sucessivamente,
o transporte do gas de alimentacao, do produto e do rejeito ao sistema de
admusao do espectrometro de massas. A seguir, efetuava-i€ a anilise
uotopica destas amostras, segundo um dos procedimentos deseritosno Ca
pitulo II, Ne:uz anilises etﬁn determinadas, atraves das alturas dol p:.
cos dos fons de SUF” UF;, as reu;oes de abundincia do gas de
alimentagio {de campou roduto ¢ da ito,que
designaremos por R =( %0/11380) R'= (235!]/2‘38%) eR"=( g ﬁigU) ;
respectivamente. De acordo com as definigGes (1), (2) e (3) do Capftulo 1
os fatores de separagic parciais do produto e do rejeito sio entdo dados

por:
o = (235u/238y), x 238235y (96)

@ - (238U/2'35U)R x (2350/238U)° (97)
enquanto que o fator de separagio total & cilculado por:

Geralmente, eram realizadas pelo menas 5 medidas de relagdo de abun-
dancia para cada uma das amostras a.nah.zadas. de modo que os valores
experimentais de & , e A correspondam a média destas determinagdes
de espectrometria de massas,
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3. EXPERIENCIAS PRELIMINARES

As experiéncias preliminares foram levadas a efeito com afina
lidade de verificar o funcionamento da centrifuga com a passagem de hexa
fluoreto de uranio, operar o sistema de introdugao e retirada de gas com
pequenas ya.zSes e Pressaes de hexafluoreto de urdnio e esEudar a execu-
gao da andlise isotopica do produto e do rejeito da separagao, Neste sen-
tido foram realizadas duas experiéncias designadas por experiencias n?l
e n? 2, respectivamente. ’

Na primeira destas experiéncias, foi investigada a possibilida-
de de realizar a andlise isotopica mediante a introdugdo direta do gas ‘na
fonte ionica do espectrometro de massas. Para isto, encontrando-sea cen
trifuga em regime de plena carga com as temperaturas estabilizadas, ©
sistema de introdugdo e retirada de gas foi operado com o UF¢ dentro das
condi¢des que seriam empregadas nas experiéncids de separagao, O gas,
com vazoes de alimentagao compreendidas entre 0,002 e 0,003 g/min em
pressoes correspondentes de 0,05 a 0,18 Torr, foi transportado direta=
mente déste sistema ao sistema de admissdo do espectrometro sem pas-
gar através da centrifuga, Foi constatado entao que, dentro .do intervalo
de pressoes indicado, ndo era possivel obter o registro dos picos UFt.
Aumentada a pressao da’alirnentagio para 0,3 Torr, verificou-se a pre-
senca deéstes picos, porem sua altura era demasiadamente pequena paraa
realizagio da analise isotopica., Por este motivo, a centrifuga foi desliga
da e a experiéncia ndo foi continuada. Em vista da insuficiéncia das pres
sGes para fornecer alturas de picos conveniéntes, foi instalado entio no
sistema de admissio do espectrometro .o pequeno "'trap', mencionado no
Capitulo III, destinado a condensar o UF, na temperatura de nitrogénio 1_1:
quido,

Na experiéncia n? 2 foi estabelecido o procedimento descrito na
Secgao anterior. Nesta experiéncia, encontrando-se a centrifuga nas con
digoes de operasio indicadas na Tabela IV, o enchimento do rotor foi rea
lizado segundo este procedimento durante 52 min, com vazdes compreen-
didas entre 0,012 e 0,086 g/min e pressdes de alimentagao compreendi -
das, respectivamente, entre 0,1 e 0,7 Torr. A quantidade de gés presen
te no rotor foi estimada em 0,45 g, depois de descontada a massa do gas
existente nos tubos de ligagdo e nos labirintos. A pressao axial do rotor,
que corresponde a esta quantidade de gas, era igual a 0,35 Torr. Ajusta
das as vazges de modo a se obter o processo de separagdo simétrico,ava
zd0 de alimentagao medida apresentou o valor de 0, 007 g/min. As pres-
soes da alimentacdo, do produto e do rejeito, medidas com o escoamento
de gé.s, foram iguais a 0,30, 0,15 e 0,05 Torr, respectivamente, A anali
se isotdpica do rejeito e do produto foi realizada, condensando-se 0 UFg
no pequeno '‘trap' do sistema de admissao do espectrometro durante cer-
ca de 15 min., O material condensado foi, a seguir, sublimado para o inte
rior da fonte idnica do espectrometro., As medidas da relacao de abunda—g

cia forneceram para o rejeito (238U/235U)R =1,215 e para o produto

(235U/238U)P = 0,859, Nestas condigaes, o fator de separagao total obti-
do nesta experiéncia com a vazdo de alimentagdo de 0, 007 g/min e para a
"diferencga de temperatura entre as tampas do rotor de 14,4°C, indicada na
Figura 21, & igual a:

A=ap = (235U/238U)P . (?_381‘,/23%)R - 1,05
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No decorrer da experiéncia n? 2 nio foi possivel realizar ou-
tras analises isotopicas em virtude das oscxla.goes que comegaram a ser
observada.s na altura dos picos regxstrados. Por este motivo, a expenen
cia nao foi contmuada e a fonte ioOnica, apos a reahzagao da expenencxa,
foi submetida a limpeza mencionada no Capitulo III,

Quanto a centnfuga, seu comportamento foi plenamente satisfa
torio durante o periodo de funcionamento de 12 horas, nada de anormal ten
do sido registrado no decorrer das 7 horas de passagem continua de UF6
a.traves do rotor, Desmontados os labirintos apos a reahzagao da experi-
éncia, foi constatado apenas o ataque do UF, nos aneis de vedu;am naoten
do ocorrido nenhuma modificagao no Sleo presente no circuito de lubrxfxca.

gdo,

4, EXPERIENCIAS DE ENRIQUECIMENTO ESTATICO

Nas experiéncias de enr1quec1mento estatico foi estudada a de-
pendéncia que existe entre o fator de separagao total e a diferenga de tem
peratura entre as tampas do rotor, quando a separagio dos uotopos de u
ramo é realizada emcondigGes de equ111br10, com uma dada quantidade de
gas presente no rotor, Nestas expenencxa.s foram utlhzada.s vazoes muito
pequenas de hexafluoreto de uranio, de modo que a centrifuga operou pra
ticamente em condigdes de refluxo total.

Foram efetuadas duas experiéncias de centrifugagdo, designa-
das por expenenmas n%s 3 e 4, para estudar o enriquecimento estatico,
Durante a rea.hza.ga.o da primeira destas experiéncias, ajustadas as va-
zoes de UF6 atrave,s do rotor, ocorreu um defeito no funcionamento do ter
mosta.to, que mantem a constancza da temperatura do rotor. Devido & ele
vagdo da temperatura da agua de aquecimento até '70°C decorrente deste
defeito, o acionamento da centnfuga foi desligado, nio tendo sido possivel
dar prosseguimento a experiéncia prevista,

A expenenc1a n? 4, que permitiu a investigagdo completa do en
riquecimento estatico, foi 1n1c1ada com a diferenca de temperatura entre
as tampas do rotor de 13, 3°C, obtida sem o aquecimento da tampa supe-
rior por correntes de Foucoult Apos o estabelecimento - desta dxferen;a
de temperatura, o enchimento do rotor foi efetuado durante 39 min com
vazoes de alimentagdo compreendidas entre 0,0l e 0,102 g/min nas pres-
soes de a.hmenta;a.o compreendidas entre 0,3 e 0, 95 Torr. A quantidade
de UFg assim introduzida no rotor foi igual a 2, 6 g. Mantida esta quanti
dade de gas, a vazao de ahmenta;ao foi a._)ustada em 0,003 g/min,de modo
a obter-se o processo de separagao simétrico com a retirada da centnfu
ga de vazGes do produto € do rejeito iguais a 0,0015 g/min. Estas vazoes
foram consideradas suficientemente pequenas para a operagio da centrifu
ga em condigoes de refluxo total, Com o uso destas vazdes,a diferenga de
temperatura entre as tampas do rotor foi variada de 13, 3°C ate 23,4°C
por meio da varxa.ga.o da corrente elétrica, que produz as correntes de Fou
coult na tampa superior do rotor, mantendo-se constante a temperatura
da tampa inferior, A Figura 23 apresenta a variagaodastemperaturasdas
tampas do rotor em fungdo do tempo a partir do instante em que foi inicia
do o aquecimento forgado da tampa superior., Os valores da corrente ele
trica I, que determina o aquecimento da tampa superior, e os valéres da
dxferenga entre a temperatura da tampa superior T e a temperatura da
tampa inferior Tj, AT = T4 - Tj, que correspondem aos diversos patama
res da Figura 23, se encontram na Tabela V,
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TABELA V
TEMPERATURAS DAS TAMPAS DO ROTOR DA CENTRIFUGA

EXPERIENCIA N? 4

I T Ty AT = (T, - Tj)
() (oC) °c) (°c)
0 48,3 35,0 _ 13,3
0,24 - 0,27 53,2 35,4 17,8
0,33 55,5 35,5 20,0
0,40 59,0 35,6 23,4

As analises isotopicas do produto e do rejeito, retirados dacen
trifuga apds o estabelecimento de cada uma das diferengas de temperatu-
ra indicadas na Tavela V, foram realizadas mediante a condensagao e su
blimagao do UF,, coletado no pequeno '"trap" do sistema de admissic do
espectrometro de massas. Os resultados obtidos nestas analises e os fa-
tores de segaragio total, calculados a partir déstes resultados, que cor
respondem as diversas diferengas de temperatura AT usadas, sdo apre
sentados na Tabela VI, - e

TABELA VI

ENR.IQUECIMENTO EM CONDIGOES DE REFLUXO TOTAL

AT E35u/238y) (#3By23yy A = (23023 @238y/235y),
(°c) x 100 x 0,01

13,3 0,859 1,179 1,013

17,8 0,876 1,303 1,141

20,0 0,894 1,329 1,188

23,4 0,839 1,214 1,019

93



Durante a realizagao desta experiéncia, a centrffuga funcionou
ininterruptamente durante 16 h 50 min e, dentro déste intervalode tempo,
o hexafluoreto de urdnio passou atraves do rotor durante 13 h sem a ocor
réncia de qualquer anomalia no comportamento da centrifuga. O funciona
mento da fonte ionica foi também plenamente satisfatorio. Todaviando fol
possivel realizar um numero maior de analises isotopicas para outras di
ferencas de temperatura entre as tampas do rotor, devidoa impurifica.g,ig
progressiva do pequeno "trap" de condensagdao do UFg. As impurezas,pro
venientes da agao do UFg com os aneis de vedagao e o0s vapores de Oleo dos
labirintos da centrifuga, também condensavam neste "Mtrap'' e reagiam
quantitativamente com o hexafluoreto, quando o "trap" era degelado, de
modo a nio permitir mais a obtengao dos picos de UF} no registro do es
pectro de massas.

5. EXPERIENCIAS DE ENRIQUECIMENTO DINAMICO

Nas pxperiéncias de enriquecimento dindmico, o fator de sepa
ragdo total foi investigado em condi¢des de produgao da centrifuga, isto€,
em fungdo da vazio de hexafluoreto de uranio que atravessa o rotor, man
tendo-se entio constante a diferenga de temperatura entre as tampas do
rotor, Neste sentido foram realizadas seis experiéncias de centrifugacdo,
das quais apenas duas, a saber, as experiéncias nos. 8 e 11 conduzirama
resultados satisfatqrios. Nas outras experiéncias ocorreram diversas fa
lhas no funcionamento do equipamento, tais como, o0 encosto acentuado do
eixo superior da centrifuga nos aneis de vedagio (experiéncia n? 5), o fun
cionamento defeituoso da bomba hidraulica que promove 2 circulagao da
agua de resfriamento (experiéncia n? 6) e a operagao insatisfatoria dafon
te ionica do espectrdmetro (experiéncias nos. 7 e 9). Estas falhas obriga
ram a paralizagdo do movimento da centrifuga, ndo permitindo, portanto,
a realizacdo ou a conclusao da experiéncia de separagao prevista,

A experiéncia n? 8 foi levada a efeito utilizando a diferenga de
temperatura entre as tampas do rotor de 18, 3°C, obtida com a corrente
de aquecimento da tampa superior de 0,3 A, O rotor foi inicialmente en-
chido com 6,5 g de UF durante 1 h 04 min, por meio de vazoes de alimen
ta.gio compreendidas entre 0,08 e 0,12 g/min, as quais correspo’ndia.rr-;
pressdes de alimentagao compreendidas entre 0,9 e 1,2 Torr, Maistarde
o enchimento do rotor foi aumentado, a fim de elevar a pressio ‘axtal ‘ne
cessaria a retirada de maiores vazdes do produto e do rejeito. Mantida a
diferenca da temperatura entre as tampas do rotor em 18,3 9C, a expe-
riencia foi realizada com o emprégo de quatro vazoes de alimentagio,con_;
preendidas no intervalo de 0,010 a 0,100 g/min. Cada uma destas vazoes
foi ajustada de modo a obter-se o processo de separagao simeétrico.' A Ta
bela VII apresenta os valores das vazoes de alimentagdo L, do produto i
e do rejeito L', assim como os valdres da pressdo axial p, e das pres-
sdes da alimentagdo p, do produto p' e do rejeito p'', medidos durante a
realizacio desta experiéncia. As duas primeiras vazdes da Tabela VIL fo
ram obtidas com o primeiro enchimento do rotor por meiodamanipulagao
conveniente das valvulas ligadas aos respectivos medidores. As outrasva
25es foram estabelecidas mediante o aumento da pressao axial decorrente
da introdugdo de quantidades crescentes de UFg no interior do rotor, Pa
ra a pressao axial de cérca de 1 Torr nio foi possivel operar a centrifuga
com vazoes de alimentagdo superiores a 0,100 g/min, em virtude da gran
de resisténcia oferecida ao escoamento do gas pelos eixos tubulares, rela
tivamente finos, da centrifuga.
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TABELA VI
VAZOES E PRESSOES DE UF, UTILIZADAS

EXPERIENCIA N9 8

Mediea L L' L p p P R
n? (g/min) (g/n?i‘n) (g/min) (Torr) (Torr) (Torr) (Torr)
1 0,010 0,006 0,004 0,44 0,24 0,17 0,35
2 0,029 . 0,015 0,014 0,70 0,3 0,17 0,55
3 0,074 0,037 0,036 1,13 0,65 0,32 0,85
4 0,100 0,050 0,048 1,37 0,82 0,37 1,04

Depois de estabelecidas cada uma das vazdes gasosasindicadas
na Tabela VII foi efetuada a analise isotopica do produto e do rejeito dase
paragao, segundo o procedlmento da condensagao e sublimagdodoUFy, co
letado no pequeno "'trap" do sistema de admissao degasdo espectrometro.
Os resultados obtidos nessas analises para as diversas vazoes de alimen
tagao L utilizadas e os fatores de separa;ao correspondentes sao apresen
tados na Tabela VIII, Os valores dos fatores de separagao * e desta ta
bela foram calculados a partir da relagao de abundancia dogasde composx
cdo lsotoplca natural determinada no inicio da realizagdo da experiéncia
de separagido de isotopos,

TABELA VIII
ENRIQUECIMENTO EM CONDIGCOES DE PRODUGAO

EXPERIENCIA N9 8

vends L (235y/23%y) N (238y /2 35U)R f N
n¢ (g/min) x 100 x 0,01
1 10,010 0,824 1,096 1, 387 1,043 1,143
2 0,029 0,808 1,075 1, 384 1,041 1,118
3 0,074 0,771 1,025 1,378 1,036 1,062
4 0,100 0,753 1,002 1,373 1,032 1,034

No decorrer da experiencia n? 8, a centnfuga funcionou ininter
ruptamente durante 12 horas e, dentro deste penodo, o tempo de pa.ssa
gem de UF através do rotor foi igual a 8 h 50 min, O funcionamento da
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centrifuga e o da fonte ionica do espectrometro de massas foram plena-
mente satisfatorios. Desmontados os labirintos apos a realizagao da ex
periéncia, foi constatada a presenga de uma camada relativamente espés
sa de grafite ao redor dos eixos na regido dos aneis de vedagao, a qual se
formou durante a agi’o do UFg com o material destes aneis. Oslabirintos,
especialmente o inferior, apresentaram também depositos Aprovenieptes
da reacgdo da reagdo do UFg com este material e com os vapores de oleo.
Ambos os labirintos foram entio submetidos a uma cuidadosalimpeza com
tri-cloro-etileno e a camada presente nos eixos foi removida com auxilio
de uma lixa de granulagdo fina, A seguir, centrados os eixos de modo a
apresentarem uma exentricidade inferior a 0,010 mm, os "labifintos fo-
ram novamente instalados na centrifuga.

A experiéncia n? 11 foi realizada com a diferenga de temperatu
ra entre as tampas do rotor de 19,5 % 0, 39C, obtida mediante o aquecimen
to da tampa superior por meio da circulagdo de uma corrente de 0,38 A7
Nesta experiéncia, depois de evacuado a 1,5x10°2 Torr, o rotor foi ini
cialmente submetido a duas lavagens sucessivas com o hexafluoreto de u-
ranio. Em cada uma destas lavagens foi introduzida no interior do rotor
uma quantidade de gis de cérca del,0 g coma vazio de alimentagao de
0,1g/min sobpressao de 1,0 Torr, A seguir, encontrando-se o rotor de no
vo em vacuo(l, 5x10"° Torr), foi efetuado seu enchimento durante 51 min,
com vaz'c';es de'alimentagio compreendidas entre 0,12e0,20 g,lnin', as quais
correspondiam pressdes de alimentagao compreendidas entre 1,0 e 1,5
Torr. A quantidade de gas introduzido desta maneira no interior do rotor
foi igual a 8,6 g.Mantida a diferenga de temperatura eatre astampas doro
tor em 19, 5°C, foram empregadas quatro vazdes de alimentagao compre
endidas no intervalo de 0, 020 e 0,080 g/min, Para cadaumadestas vazoes,
as vazdes do produto e do rejeito foram ajustadas, de modo a obter-seo
processo de separagao simetrico, As vazoes de alimentagdo L, doproduto
L' e do rejeito L', empregadas nesta experiéncia nas respectivas pressoces
p, p' e p", sao apresentadas na Tabela X, :

TABELA IX
VAZOES E PRESSOES DE UF, UTILIZADAS

EXPERIENCIA N2 11 -

Megida L L L 2 3 2

n® '_(g/min) : _(g/min) : _(g/min) (Torr) (Torr) (Torr)
1 0,058 0,029 0, 028 1,02 0,50 0,28
2 0, 080 " 0,038 0,039 1,22 0,63 0,36
3 "‘0,044 0,022 0,023 0,98 0,56 0,55
4 0,020 0,010 0,010 0,87 0,62 0,72

Na primeira das medidas indicadas na Tabela IX, a vazdodeali
menta.gé'.o foi ajustada, de modo a manter-se o enchimento do rotor acima
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mencionado, A medida seguinte foi obtida aumentando-se a pressao de ali
mentagdo e, portanto, o enchimento do rotor. Nas terceira medida, foire
tirado UF6 do rotor, a fim de tornar poss{vel a diminui_gao da gress’io de
alimentagao e consequentemente, a vazio de alimentagio. Na ultima m
dida, foi mantido o enchimento do rotor correspondente ao da medida ante
rior, porém a vazdo de alimenta¢do doi diminuida. Para ajustar as vac
zdes do produto e do rejeito ao valor desejado, foientionecessariofechar
as valvulas situadas na saida dos respectivos medidores da vazao, razio
pela qual ocorreu o aumento das pressdes do produto e do rejeitoindicado
na Tabela IX,

Apos o ajuste de cada uma das vazdes da Tabela IX, foi realiza
da a analise isotopica do gas de alimentagdo (composigdo isotopica natu-
ral), do produto e do rejeito, transportando o gis ao sistema de admissao
do espectrometro de massas e introduzindo-o diretamente na fonte idnica
apos a reducao conveniente de sua pressao, Nestas anilises nao {di utiliza
do, portanto, o procedimento da condensa.g_é.'o’e sublimag¢dao do UF¢ no pE
queno "trap" do sistema de admissdo, pois ja havia sido feita a2 instala-
gao da membrana de cobre com o orificio maior, mencionda no Capitulo
I, Os resultados obtidos nestas andlises para as diversas vazdes de ali
mentagao L usadas se encontram na Tabela X, Os valdores dos fatdres de
separagdo parciais X e @ apresentados nesta Tabela foram _ calculados
com auxilio da media de quatro medidas da relagdo de abundincia, reali

zadas com o-gas de composi¢do isotopica natural, que foi igual @
(238U/Z35u)°= 138, 7.

-TABELA X
ENRIQUECIMENTO EM CONDIGOES DE PRODUGAO

EXPERIENCIA N? 11

T (235U/Z38U)P i (238U/235U)R i A
n¢ {g/min) x 100 x 0,01
4 0,020 0,823 1,140 1,431 1,032 1,179
3 0, 044 0,812 1, 126 1,428 1,030 1,160
1 0,058 . 0,791 1,097 1,422 1,025 1,125
2 0, 080 0,757 1,650 1,413 1,019 1,070

Durante a realizagdo da experiencia n? 11, o tempo total do fun
cionamento da centrifuga foi iguala 16 h 55 min e o tempo de passagem de
UF, atraves do rotor, igual a 14 h 35 min: Durante estes periodos, a cen
trifuga apresentou um funcionamento mecanico plenamente satisfatdrid,
Desmontados os labirintos, verificou-se que 0s aneis de vedagao haviam
sido bastante atacados pelo hexafluoreto de urinio, os produtos desta rea
¢ao tendo formado um deposito espésso ao redor dos eixos e obturado ern
grande parte os orificios de safda do gds de rejeito, As paredes internas
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dos labirintos tambem mostraram a presenga destes produtos de decom
posu;ao. Em particular, a reagao do UF, com o material dos aneis de ve
da;ao e 08 vapores de oleo fol bastante intensa no lab1nnto inferior, Bou
constatou-se a formagac de uma camada bastante espessa. na tampa deste
labirinto que recebe o jato do Eroduto, quando este sai do eixo tubular in-
fenor Em vzrtude desta reagao, que ocorreu quant;tat:vamente em .va-
zoes pequenas, nio foi possxvel registrar os picos de UF; no produtoquan
do as vazdes déste eram vazoes inferiores a 0,020 g/min.

98



CAPITULO V

DISCUSSAQ DOS RESULTADOS E CONCLUSOES

) Neste Capitulo os resultados experimentais obtidos serdo discu
tidas com auxilio da teoria apresentada no Capftulo I. A disc'.}ssio dos rE
sultados fornecidos pelas experiéencias de enriquecimento estatico visa in
vestigar a grandeza e o perfil de escoamento da contracorrente no inte-
rior do rotor, enquanto que a analise dos resultados pProvenientes das ex
periencias de enriquecimento dinamico tem por finalidade esclarecer os
aspectos peculiares da separagio dos isotopos de uranio observados na o
peragdo da tentr{fuga em condigGes de produgio, -

1. SEPARACAO DOS ISOTOPOS DE URANIO EM REFLUXO TOTAL

A teoria da centrifuga contracorrente desenvolvidano Capitulo 1
mostra que em refluxo total existe um valor L, da grandeza da contracor
rente no interior do rotor que conduz a0 maximo enriquecimento. Na cen
trifuga de contracorrente estabelecida por convecgdo térmica, a diferen
¢a de temperatura entre as tampas do rotor, AT = Ts - Ty, constitui uma
medida da grandeza e do sentido da corrente de circulacao do gas no inte
rior do rotor. Nestas condigCes, deve existir uma diferenga de temperatu
ra (T), que determina 0 maximo enriquecimento fornecido pela centrifu-
ga.

A experiéncia de separagio de isStopos de ufinio, realizada em
condigGes de refluxo total (experiencia n? 4), confirma esta previsao teo-
rica, De fato, no gra’.ﬁco da Figura 24, tracado com os valores do fator
de separagao total A e os da diferenga de temperatura enire as tampas do
rotor AT indicados na Tabela VI, mostra que o fator de separagiaoaumen
ta com o aumento de AT, atravessa um maximo na diferenca de tempera
tura-otima (AT)O, correspondente a corrente de circulagao otima no inte
riot do rotor e, a seguir, diminui com um posterior aumento de &T, Das
medidas de A, verifica-se, ainda, que o gas escoa ao longo da parede do
rotor no sentido da tampa fria para a tampa quente ¢ em sentido contra-
rio na regiao axial, pois a mistura se enriquece do isotopo pesado na tam
Pa quente e do isotopo leve na tampa fria, Em concordiancia com as expe-
riéncias de separacao anteriormente realizadas POT nés com amesma cen
tr:’.fuga (48), a contracorrente gasosa no interior do rotor apresenta uma
grande estabilidade, pois o segundo ponto do grafico da Figura 24 corres
ponde aos dados obtidos numa experiéncia completamente independente, a
saber, a experiéncia n? 2,

) O valor ma’.xi‘_mo do fator de separagao total A, oyr extraidodo
grafico da Figura 24, e igual a 1,195 e &ste fator & obtido para a diferen
¢a de temperatura otima de 20,5 £ 0,5°C, Admitindo que o processo de
separagio realizado mediante o ajuste das vazdes para o corte & = 0, 5 se-
ja realmente simetrico, resulta das consideragdes feitas no Capitulo],qie
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Figura 24 - Grifico do fator de separagdo total em fungdo da diferenca de
temperatura entre as tampg.s do rotor

o = B= Va Aq, exp = 11093, Nestas condigoes, de acordo com a defmu;ao dofa
tor de enr1§uecm nto (equa&;ao 4), o enr1quec1mento maxuno da nnstura.
no isotopo U que se obtem em refluxo total, e de 9, 3%.

Nas condigGes de operacido da centnfuga, dadas pela velocidade
perhenca wrpy =299,7 m/s e temperatura do rotor T =45+ 273 =318 %K,
o fator de sepa.ra.g:ao do processo simples no equ.lhbrm ou simplesmente o
fator de separagdo radial, definido pela equagdo (46) - apresenta o valor
Ao = 1,052, Defuundo -se, agora, o fator de multiplicacao k por

k =1n Ao/lnmo j B - (99)

obtem-se, para Ag = Ao, exp = 1,195,. o va.loz' de k = 3,50, Este valor ¢ pra
ticamente igual ao quocxente entre o comprimento interno do rotor Z e o
diametro interno do Jotor 213, Z/Zrz =, 3,59, Esta concordancia prevista
pela teoria da centnfuga. contracorrente elaborada com grandes simplifi -
cagoes por MARTIN e KUHX (10), foi tambe'n constatada por GROTH e co
labora.dores (11) nas experiéncias de separagao de isotopos realizada com
a centnfuga, modelo UZIIIB, Nestas condigoes, para fins pratlcos, conhe
cidas as dxmensoes internas e a velocidade periferica do rotor. o enrxque
cimento maximo fornecido em refluxo total por uma centn{uga a gas de
contracorrente estabelecida termicamente, o qual correspondea corrente
de convecgao otima, pode ser calculado por: gk
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InA = —_— {100)
° 2r
2
ou por:
M, -M, Nwr,)
Ay = exp 2 1 v 2 Z (101)
2RT : Zrz

No presente caso, o valor de Ao, calculado pela equagao (101) seria_ igual
al,201, ao qual correspondena TE' ra o processo de separag¢ao simétrico,

o fator de separagido parcial &= =1,096, ou seja, o enriquecimento de
9,6%.

O perfil de escoamento da contracorrente no interior do rotor
pode ser agora investigado mediante a comparagao entre o valor de Ag ob
tido experimentalmente e os valores de Aj calculados a partir da equagdo

2
M, - M, )(wr,)
A zexpt V2 2 \FyE (102)

= 2RT 2r,

resultante das equagoes (70) e (80), na qual K é o coeficiente do perfil de
escoamento, Para o perf11 de escoamento otimo, que conduz ao, potenc1a1
de separag.ao maximo, K=1e neste caso o fator de separagao otimo obti
do em condigoes de refluxo total seria igual a Ag, ot =1,295. Para o per
fil de escoamento_de Martin, o valor de K pode ser obtido da curva de K
em fungdo de Mw?r %/4 RT, apresentada por KANAGAWA, OYAMA e TA
KASI-HMA {34). Nas expeneEcms por nos realizadas comwr, =299 ,7m/fs,

= 318 °%K e M = 352, Mw?r /4RT 2,99. Para éste valor, o grafico em
questa.o fornece K = 0,88, Introduz1do este valor na equagao (102), o fator
de separagao emn refluxo total para o perfil de Martin ¢é Ao M = 1,275,

A fim de discutir estes valores de A,, convem compara-los
com os valores obtidos por GROTH e colaboradores (11) para UFgy com a
centrxfuga. UZIIB, a qual, do ponto de vista mecdnico, nio difere muito
da centrifuga ZG3 Esta comparaga.o ¢ feita por meiodaTabela XI, naqual
sao apresentados os valores da velocidade penfenca wrp,da temperatura
do rotor T, do fa.tor de multzphcaqao k, da relagdo Z/2r, e dosfatoresde
sepa.ra.gao Ao_ exp: AolMK), Ay o1 € Ag,)» sendo Ap(MK) o fator de sepa
ragdo calculado a partu: da equacao (101),

A analise dos dados apresentados na Tabela XI revela que o va
lor do fator de separagao obtido na presente investigagao Ag, exp comave
locidade per:Lfenca de 300 m/s € menor do que o valor correspondente ob
tido com a centrifuga UZIIB operando com a velocidade periferica de 280
m/s. Este menor valor de Ao, exp provém do fato do rotor da entnfuga
ZG3 apresentar uma relicio comprnnento/d1ametro, menos favoravel do
que a da centrifuga UZIIB, .

Quanto aos fa.tores de separagao totais Ao ot € A5 M, @ Tabela
mostra que estes fatores sio aproximadamente iguais para a velocidade
periférica de 252 m/s, e que a diferencga entre estes fatores aumenta a
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TABELA XI

ENRIQUECIMENTO DE 23°U EM REFLUXO TOTAL

Centn’fuga wr, T go k Z&rZ Ao, exp A (MK) Ao, ot Ao,M
(Modélo) (m/s) (°K)

UZOIB 252 310 1,038 4,65 4,74 1,188 1,191 1,281 1,273
UZIIB 280 310 1,047 4,45 4,74 1,225 1,242 1,358 1,339

2G3 300 318 1,052 3,50 3,59 1,195 1,201 1,295 1,275

medida que a velocidade aumenta. Como ja mencionamos no Capftulo],es
te comportamento ocorre porgque na velocidade do 252 m/s os perffs dees
coamento 4timo e de Martin sao praticamente coincidentes, enquanto que
sua divergencia aumenta a medida que a velocidade periférica aumenta, O
perfil de escoamento de Martin determina que a superficie cilindrica da
contracorrente com w = 0 se encontre praxima da parede do rotor e tanto
mais proxima quanto mais pesada for a mistura isotopica e quanto maior
for a velocidade periférica. Resulta entio que, para o UF,, a espessura
da corrente gasosa, que escoa ao longo da parede do rotor nao € maior do
que um milimetro, como observaram LOS e KISTEMAKER (38), Esta con
digao e a que deve ser satisfeita para o perfil de escoamento otimo, A di
ferenca que existe, entdo, entre este perfil e o do Martinocorre na regiao
axial do rotor, como mostra o trabalho de 1.0S e KISTEMAKER, Para ve
locidades periféricas de 250 m/s, esta diferenga ¢é muito pequena, razdo
pelas quais os dois perfis sio entio praticamente iguais.

Comparando-se agora os valores dos fatores de separagao obti
dos experimentalmente com os calculados para o perfil de escoamento de
Martin e o otimo verifica-se que na centrifuga UZIIB, A, o4, =
=0,933A, ) = 0,927A,, ot qQuando sua velocidade periférica é 252 m/s.
Neste casd, o valor de Ay medido é portanto igual a 93% do valor de Ag
correspondente a ambos os perfis de escoamento considerados,Paraacen
trifuga ZG3, operando com a velocidade periférica de 300 m/s,dos dados
colhidos na presente investigagdo, segue-se - que A, o, = 0,937A 4 =
=0,923A, ot- £stés resultados mostram que com o aumento da velocida-
de periferica, o perfil de escoamento real no interior do rotor se afasta
mais do perfil otimo doque do de Martin, Todavia, éste afastamento ndo &
muito acentuade para a velocidade periféerica de 300 m/s, pois neste ca-
so, o fator de separagao medido é ainda igual a 92% do fator de separa-
¢3o0 correspondente a0 perfil de escoamento otimo, o qual, por sua vez, e
o fator de separagdo maximo teorico. Por outro lado, este pequeno afas-
tamento do nperfil de escoamento S6timo e suficiente para reduzir o compri
mento efetivo do rotor, pois da comparagio entre In.A, e InAg, ot
resulta que, para ambas as centrifugas, bastariam cérda de 70% do com-
primento do rotor para realizar a mesma separagao de isotopos, caso as
centrfh'xgas realmente operassem dentro das condigoes do perfil de escoa

mento otimo da contracorrente gasosa no interior do rotor.
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2. SEPARAGAO DOS ISOTOPOS DE URANIO EM CONDICOES DE PRODU

gAo

Quando uma centrifuga contracorrente opera em Condl§08" de
produgao, da teoria a.presentada no Ca.pztulo I, segue-se que o enriqueci-
mento e dado em funcao da vazdo do produte pela equagao (66).Lembrando
que P=QL, onde § e ocorte ¢ L a vazao de ahmentagao, esta equagao

" pode ser posta na format

N(Z) _ (1+ GL/CI) exp (2 € Z)(1 v BL/cl)

N(Z)

(103)
1+ _(.GP/cl) exp (2¢2)" eL/e) ‘

na qual 2€ = ¢ /c . sendo c, € cg as constantes definidas pela equagdo
(65). Em reﬂuxo %ota.l (P = b), temos. '

[E(—zi)-]= exp 2€ Z
N(0)],

de modo que a equagao (103)-se torna:

r {1+ eL/c)
(1 +eL/c,) lN(Zﬂ, _ !
N(Z) _ N0 )ig (104)
N(6) - 1 (1+ eL/cl)
1+ (8L/c) IN(2)

A equagao (104) expnme agora a relagdo entre o enriquecimento e avazdo
de alimentagdo em termos da constante c} e do enriquecimento em refluxo
total [N(Z)/N(0} ] ,. Conhecidas estas grandezas e fixado o corte %, esta
ejuagao permite o calculo do enriquecimento para vazoes de alimentagdo
dadas, As constantes ¢ e [N(Z)/N(O)xo, como ja foi mencionado, depen -
dem da vazdo e do perfil de escoamento da contracorrente no interior do
rotor, Como para a centrlfuga de contracorrente estabelecida termlcan*en
te estas quantidades ndo sdo conhecidas, é necessario recorrer a expe -
riéncia para investigar a dependeéncia entre o enriquecimento e a-vazdode
alimentagdo.

Os dados do enriquecimento obtidos na presente investigagaopa
ra diversas vazbes de-alimentagdo nas diferengas de temperaturaentre as
tampas do rotor de 18, 3°C e 19, 5°C sdo apresentadas nas Tabelas VIl e
X, respectivamente, Estes dados correspondem a um intervalo de va: ~es
de alimentagdo compreendido entre 0,010 e 0,100 g/min,Como ja foi ien
cionado, o ajuste das vazoes para a obteng.ao do processo_de separaga\, 51
meétrico ndo permitiu a utilizagdo de vazoes de alimentagao superiores a
0,1 /rnm, em virtude das grandes resisténcias de escoamento oferc-i-
das pelos eixos tubulares da centnfuga Assim, admitindo o regimed  es
coamento laminar, para o gas que escoa atraves do tubo interno do eixo :.u
perior e do e1xo tubular inferior, a resisténcia de escoamento é dada, oe
gundo a equagao de Poiseuille por:
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4

b1

2 2 R
P, -P
W = 2 1 _ 16m1 RT (105)
L 1Tr4

onde p; e p, sio as pressGes nas extremidades do tubo, L ¢ a vazdo que
c3coa &través do tubo, M e a viscosidade do gas, £ e o comprimentoer e
o raio interno do tubo, Para o gas que atravessa o canal = formado pelos.
dois tubos concéntricos do eixo superior, da eguagdao de Poiseuille vem:

P - P}
AL s, [ 16 q1 RT

3 ' (106)
= 1\‘[(1‘3 S 1‘%) - (r% - r%) /ln (rz/rl)]

sendo r. o raio interno do tubo externo e r, o raio externo dgtubo interno.
Considezrando que a viscosidade do vapor de UFyg €2,35x107 g/cm/s (53),
segue-se destas equagdes que, na temperatura de 300°K, as resistencias
de escoamento no tubo interno do eixo superior (r = 0,3 cm e * = 60 cm,
no eixe tubular inferior (r = 0,3 cm e L= 46 cm) e na regido compreendi-
da entre os dois tubos concéntricos do “eixo, superior (rp = 0,5 cm,
= 0, 35 cm.e - = 55cm) saoiguaisa 5, 90(Torr)“min/g, 4, 52 (Torr)? min/g e
?Z, 9 (Torr)® min/g, respectivamente, Para o calculo da vazdo de alimen
tagio maxima compativel com o processo de separagio simetrico,¢ neces
sario considerar a maior destas resistencias de-escoamento, que e a
regiae compreendida entre os dois tubos concentricos do eixo superior a
traves do qual escoa o rejeito, Designando entdo por p, a pressaoc  axi
{na entrada do eixo superior), por p'" a pressio do rejeito (na safda do ei

xo superior) e por L' a vazdo de rejeito, obtem-se da equacgao (106):

pl - g = 22,9 L (107)

Para a maxima pressido axial de 1,04 Torr, utilizada na presente investi-
gagdo, a maior vazdo do rejeito que pode escoar atraves da regido consi
derada e obfida quando p''— 0. Da equagao {107), segue-se que esta vazao
e igual a 0,047 g/min, A fim de manter a simetria do processo de separa
¢30, é agora necessario que a vazdo de alimentag3o seja igual aoddbroda
vazao do rejeito. No presente caso, a vazao maxima de alimentagio deve
ser portanto igual a 0,094 g/min, que concorda satisfatoriamente com o
valor maximo empregado. Evidentemente, & possivel aumentar avazaode
alimentacio mediante a elevagio da pressao axial, Todavia, esta eleva-
¢do exigiria o emprégo de temperaturas do rotor demasiadamente eleva-

das a fim de evitar a condensagdo do vapor de UF, na parede do rotor.

Os dados das Tabelas VIII e X colocados num grafico dos fato
res de separagaock , g e A em fungao da vazao de alimentagao forne-
cem curvas representadas nas Figuras 25 e 26, respecti vamente. Estas
curvas mostram que o enriquecimento diminui com o aumento da vazao
de alimentagio, a partir dos valores de o. , § e A correspondentes ao re
fluxo total, como requer a equagdo (104). Todavia, em ambos os casos,
os valdres de X sao diferentes dos de §, indicando que o processo de sepa
ragio nido ocorreu simetricamente durante a operagio da centrifuga em
coqdigaes de produgao, apesar do ajuste das vazoes do produto e do rejei
to a metade do valor da vazdo de alimentagao, que foi realizado para CE
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Figura 25 - Grifico dos fatres de separagio em fungdo da vazio de ali
mentagao ( AT =18,3 * 0, 3°C)

d} uma das vazoes de a.limenta;io, como mostsram as Tabelas VII eIX.é
lgm disto, as curvas revelam que a assimetria do processo nio se man -
tem constante com o aumento da vario de alimentacdo, constatando-se em
ambos os casos um decrescimo bastante acentuado no fator de ‘separagio
do produtoo{. Este resultado & surpreendente, quando comparado com os
dados obtidos por GROTH e colaboradores (11) na separag¢ao dos isétopos
de uranio realisada com a centn'fuga UZIIIB operando nas velocidadesg pe
rifericas de 252 m/s e 280 m/s. Neste caso, os dados correspondentes a
velocidade periferica de 252 m/s e as vazdes de alimentacao medidas di-
retamente dentro do intervalo de 0, 002 a 0, 42 g/min, mostram que osfa-
tores de separagio® e § 830 praticamente iguais e que estas grandezas va
riam linearmente com a vazao de alimentagdo, a variagdo sendo muito pe
quena dentro do intervalo de vazdes considerado. i

A fim de facilitar a interpretagao dos resultados por nos obti-
dos, convem analisar quantitativamente a assimetria observada, mediante
o calculo do corte 8 a partir dos fatores de separagios e g medidos. Da
equagao (7), segue-se que o corte e dado por:

g - N-N _ (108)
N' - N"
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Figura 26 - Grafico dos fatores de separagao em fung¢do da vazao de ah-
. mentagao (AT = 19,5t 0, 3°C)

Introduzindo-se na equa;a.o (108) a relagdioN=R/(1 +R) e as definigoes
{1) e (2), resulta:

S -1/8) U +xR)
(x -1/8) (1+R)

{109)

Os valdres de & calculados com auxilio da equagido (109) para os valores

deX e @ obtidos nas experiencias de ennquecxmento dindmico sao apre-
sentados na Tabela XII.
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ASSIMETRIA DO PR.OCESéO DE SEPARAGAO

AT = 18, 39C
L oA
(d@n)
0,010 1,096
0,029 1,075
0,074 1,025
0,100 1,002

10 /
- | =005 Tu 18,3°C
iyl A Te 195°C
os
5
qs V. ]
a4 - //
Q92

R =0,00752

3

1,043
1,041
1,036
1,032

TABELA XII

EXPERIENCIA N9 8

-I,"‘O( ::ﬁ o

EXPERIENCIA N¢? 11

AT =19,5°C

0 L ok
{g/min)

0,299 0,020 1,140

0,342 0,044 1,126

0,583 0,058 1,097

0,93¢ 0,080 1,050

R = 0,00721

6

1,032
1,030
1,025
1,019

e

0, 182
0,187
0,198
0,275

Colocando-se os valores de 8 da Tabela XII num graficoem fun
gdo da vazdo de alimentagio L obtém-se as curvas representadas na Figu
ra 27, Observa-se deste grafico que para pequenas va.zSgs de alimentagao
os valores de © sio pequenos e, portanto, a assimetria e grande. Com o

Qo2

004 0oé

0,08 00
VAZAD DE ALIMENTACAD (gfmin)

or

Figura 27 - Grafico do corte em fungdo da vazao de alimentagao
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aumento da vazao de alimentagio, aumenta tambem a varxa.gao deBcom L
e a agsimetria diminui. Quando L =0,06 g/m1n na ezpenenma n? B8 el =

= 0,085 g/min na expenencu. n? 11, o processo se torna simetrico, Para
vazoes de ahmenta;ao superiores a éstes valores, a assimetria aumenta,
o aumento sendo mais pronunciado na expenencxa n? 11 do que que na ex
periéncia n? 8, Finalmente, quando a vazao de alimentagao € maior doque
0,1 g/mm, em ambos os casos, o corte tende para a unidade, pois nestas
vazSel o®—wl,

As causas provaveis da assimetria observada podem serencon
tradas na agao dos seguintes fatores: (l) a possibilidade dzmutura.dafra
tao empobrecida com o ga.s de composigao isotopica natural por passa-
gem pelo anel de veda.q,ao, (2) a diferenga entre as resistencias de escoa
mento do gas nos eixos tubulares da centrifuga, (3) o modo do a.quec:men
to da tampa superior do rotor determinado pela agao das correntesde Fou
coult e (4) a reagdo quimica do hexafluoreto de uranio com o oleo dos labl
rintos e o material dos aneis de vedagao.

O primeiro fator explicaria o fato do fator de separagdo do re
Jeito @ apresentar sempre valores menores do que os do fator de separa
g;a.o do produto ® . Neste caso, havendo mistura do rejeito com a ahmenta
¢ao atraves do anel de vedagao no labirinto superior, o rejeito apreaenta.
ria um empobrecimento menor do que o empobrecimento que ocorre no in
terior do rotor, Caso esta hipotese {osse verdadeu'a. o empobrec1mento
deveria ser cada vez menor, a medida que a vazio de a.hmcntagao aumen
ta, pois entao haveria um aumento progressive da.-passagem de gas atra-
ves do anel de vedagdo. Consequentemente, o fator de separagao @ deve
ria apresentar um decréscimo acentuado com o aumento da vazdo, Toda-
via na.o e este 0 andamento de 8 que se observa nas Figuras 25 e 26; _pelo
contrario, os va.lores de 8 diminuem lentamentie na mesma propor;ao da
observada nas expenenc1as de GROTH e colaboradores {11), Alem distoa
soma das vazoes do rejeito e do produto g dentré do €rro experimental,
igual a vazio de alimentagao, como mostram as Tabelas VI e IX, de mo
do que se ocorreu a passagem de gas de componga.o 1sotop1ca. natural a-
traves do anel de veda.g.a.o, esta deve ter sido muito pequena. Finalmente,
as duas expenenc:las de separagao foram realizadas com aneis de veda.ia.o
com orificio de d1a.metros internos diferentes ¢ em ambas as experien-
cias 9 apresentou prancamente a mesma vanag,a.o. Nestas condu;oes, 2
causa principal da diferenga entre os fatores de aePara.gao parcum ndp
deve ter sido a mistura do gas empobrecido com o gas de composigao iso
topica natural.

. Quanto ao segundo fator, o escoamentodoproduto da separagao
se da atraves do eixo tubular inferior, no qual a resisténciaao escoamen
to ¢ muito menor que no canal entre os dois tubos do eixo superior atra-
ves do qual escoa o rejeito. Como nestas condigoes o produto e retirado com
maior facilidade e diretamente da regido axial do rotor, € pos sivelcque esta
extragao determine nointerior dorotor o estabelecimento de uma corrente
de scendente mais favoravel doque aascendente,a.qna.l escoando aolongoda
parede do rotor, se enriquece do isotopo pesado. Este efeito Jpoderia ocor
rer mesmo para vazoes do produto e do rejeito ajustadas aunetncamente,
uma vez que este ajuste ¢ efetuado mediante a manipulagio das valvulas
13 e 31 da Figura 10, situadas em pos:tg,oes bastante afastadas da centrifu
ga. Estaria, evidentemente, implicito nesta suposi¢ao, que a retirada do
rejeito do interior do rotor determinaria uma certa perturbagao na contra
corrente, a qual favoreceria o enriquecimento para pequenas vazoes efor
neceria assim a grande assimetria observada nestas vazoes. Esta pe!‘tLE
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bagdo esta, porem, em contradigao com as observagdes feitas por GROTH
e colaboradores acerca da grande estabilidade da contracorrente gasosa
estabelecida por convecgio termica. Esta estabilidade foi tunbem verifi-
cada na presente investigagdo e na separag¢ao- dos asotopos de argomo an-
teriormente realizada, na qual empregamos vazdes de ahmenta.gao muito
mais elevadas sem, contudo, constatar a presenga de qualquer pracesso
de separacao a.ssxmetnco qua.ndo a corte era ajustado ao valor’ iguala 0,5.
Nestas condigoes, ¢ pouco provavel que a (hferenga entre as resisténcias
de escoamento nos eixos tubulares da centrifuga possa determinar a as si
metria observada no sentido de favarecer o enriquecimento em pequenas
vazoes e prejudxca-lo .em vazoes elevadas,

A maneira de aguecer a tampa supenor dorotor parece seruma
das principais causas que determinam a ocorrencia do processo de sepa-
ragio assimétrico. Realmente, o modo pelo qual &ste aquecxmento & rea
lizado constitui uma das diferencas fundamentais entre a centrifuga ZG3 e
a centrifuga UZIIB, Nesta ultima, tanto o agquecimento de uma das tam -
pas do rotor como o resfriamento da outra tampa, sdo efetuados, respec
tivamente, pela circulagio da agua quente e agua fria atraves das_ serpen
tinas situadas ao redor das tampas. Nas expenencxa.s de separacdo reafl
zadas por GROTH e colaboradores (11) com éste dispositivo expenmentaT
foi possivel aquecer a tampa supenor e resfriar a tampa inferior ou, vi-
ce-versa, resfriar a tampa superior ¢ aquecer a inferior. Em ambos os
casos, estes!peuqmsadores obtiveram o processo de aeparagao simetri -
co. Na centrifuga 2G3, o aquccunento da tampa superior e provocado pe
las correntes de Foucoult numa regidao proxima a do eixo do rotor, de mo
do que a dzsf!;bmga.o de temperaturas ao longo desta tampa difere neces
sa.namente existente na tampa corréspondente da centrifuga yzmB, Co
mo Ja observaram LOS E KISTEMAKER (38), a sepa.ra.gao de isotopos na
centnfuga. de contracorrente estabelecida termicamente & aumentada..quan
doa dxferenga. de temperatura entre as tampas do rotor nio & constante,

‘mas varia com o raio do rotor, e de tal modo que esta diferenga de tem-
peratura seja a maior possivel nas regices proximas do eixo e diminua ao
longo do raioc do eixo para a Benfena. Com o npo de aquecimento utiliza~
do parece qQue esta condu;ao e satisfeita na centrifuga ZG3. Gragas a é&ste
aquecimento obter-se-ia entio o estabelecimento -de uma contracorrente
no interior do rotor, a qual favorece, pelo menos para pequenas vazoes, o
enriquecimento do isotopo leve, ‘explicando assim a grande assimetriaque
se observa neste intervalo de vazces. Por outro lade, o fato -de tal com
portamento nido ter sido observado nas experiencias de separagao dos 150
topos de argonio pode ser interpreta.do, considerando que, por ser um gas
relativamente leve, o argonio apresenta no interior do rotor um gradien-
te de pressio relativamente pequeno. Em virtude disto, a convecgdo sae-
ria neste caso muito menos afetada pelo efeito em questao, do que no ca

" so de um ga.s relativamente Pesa.do, como o UFy, o qual apresenta a ele

vada relagao entre as pressoes no eixo e na periferia do rotor de 1/400 nas
condlg.oes de opera;a.o empregadas na presente investigagao,

. F1na1mente, a reacdo quimica do UF(, com o vapor de dleo pre
sente nos labirintos e com o material dos aneis de vedagido parece ser ©
fator responsa.vel pela grande vana.gao da assimetria que ocorrecom oau
mento da vazdo, Esta reagdo, como ji mencionamos no Ca:pftu.lo anterior,

& muito intensa no labirinto 1n£enor, do qual é retu'ado ) produto da sepa

ra¢do. Como a extensio-desta reagio aumenta a medida que maiores qua.n

nda.des de UF entram neste labirinto, resulta que com o aumento da va=s
zdo da alimentagdo, as vazdes do produto que saem do rotor e entram no

L
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eixo tubular inferior s§o na reali’dade muito maiores do que as medidas
com o medidor de vazao. Estas ultimas, ajustadas ao processo de separa
¢do simetrico correspondem, entio, em grande parte, as vazoes dos pro

"dutos volateis formados na decomposi¢ao do UFy,. Comoa experiéncia ‘%

8 foi realizada com vazoes de alimentagao progressivamente mais eleva-
das, a extensio da reagao quimica tambem deve ter aumentado progressi -
vamente. Nestas condig,aes. quantidades cada vez menores de UFyg se en-
contram presentes nas vazoes do produto medidas, enquanto que,na reali

dade, quantidades cada vez maijores do produto atravessaram o eixo tubu

lar inferior, como mostram os valores do corte apresentados na Tabela
XII ou na Figura 27, Por este motivo, pode ocorrer a grande . diminiig¢ao
do fator de- sepa.ra.qio do produto X observada na Figura 25,Por outro la-
do, na experiencia n? 11, foram realizadas em primeiro lugar as medidas
dos fatdres de separagio para as grandes vazdes de alimentagao.Como du
rante a realizaciao destas medidas grande parte do UFg deve ter -reagido,

" nas medidas seguintes feitas para as vazoes menores, a reagao foi menos

intensa, razao pela qual o corte permanece praticamente constante ate va
zGes de alimentagdo de cérca de 0,06 g/min, como mostra a Figura 27,
Consequentemente, o primeiro trecho das curvas decte A em fungdodava
zzZo de alimentagao, pode apresentar os patamares indicados : na Figura
26.. . . oy o :

A discussio apresentada mostra que a assimetria observada pa
rece ser proveniente da maneira segundo a qual e realizadooaqueciment?)'
da tampa superior do rotor e da reagdo quimica que ocorre nos labirintos
da centrifuga entre o UFge os.vapores de Oleo e o material dos.arneis de
vedagdo. O aquecimento da tampa superior, efetuado- pelas correntes de
Foucoult em regices proximas as do eixo, conduz ao estabélecimento de
uma contracorrente que favorece o enriquecimento, razao pela qual, em
pequenas vazdes, o fator de separagao do produto e sempre maior do que
o do rejeito e a assimetria é elevada nesta regiio de vazoes. Embora es
te fato n3o permita chegar ao processo de separagao simetrico mediante
o ajuste das vazoes do produto e do rejeito, a 'centrffuga. ZG3 é mais van
tajosa do que a UZIIIB, se considerarmos apenas o enriquecimento no in-
tervalo de pequenas vazdoes de alimentagao, Todavia, esta assimetria,que
aumenta o enriquecimento, & progressivamente destruida, a medida que
aumenta a vazio de alimentagio, em virtude da reagao quimica que se pro
cessa nos labirintos. A presente investigagdo mostra assim que esta rea
¢io, nao s‘gmente fornece produtos de decomposigao do UFg indesejaveis,
como tambem afeta o processo de segara.gi% go sentido de diminuir consi
deravelmente o enriquecimento do isotopo U, Nestas condigoes, para
vazbes de alimentagac grandes, que apresentam interesse pratico, a cen
trifuga ZG3 apresenta nitidas desvantagens emrelagao a centrifuga UZII B,

. A fim de aperfeigoar a maquina e a0 mesmo tempo verificar me
lhor estas conclusdes, torna-se necessario introduzir diversas modifica-
¢oes na centrifuga. Por este motivo, esta prevista a realizagido de novas
experiencias de separagdo de uranio com (1) o uso de aneis de.vedagdo com
furo de menor didmetro a fim de eliminar da melhor maneira possfvel a
possibilidade da mistura entre gases de composi¢ao isotopica diferente,
(2) a colocagdo de um pequeno cilindro de teflon perfurado na entrada do
eixo tubular inferior, de modo a obter-se a mesma resisténcia de escoa-
mento para o produto e o rejeito da separagao e (3) a modificagdo do labi-
rinto inferior no sentido de diminuir a reagio entre o UFy e os vaporesde-
oleo presentes neste labirinto.
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3. POTENCIAL DE SEPAR.A(;AO DA CENTRIFUGA NA SEPARAGCAO DOS
1SOTOPOS DE URANIO

o) potencial de separa;a.o da centrifuga 6U, para processos de
separa;ao ass:metncos, é calculado a partir dos fatores de sepa.ragao par
ciaisotl e p e da vazao de alimentagao L com auxilio da equagao (26). Embo
ra no presente caso a assimetria do processo de separagao ndo seja pro-
veniente do a.Juste das vazdes do produto e do rejeito, mas parece resul-
tar de caracteristicas da centrifuga e do gas que esta sendo processado,
convém calcular os valores do potencial de separaga.o com os dados obti-
dos nas experiéncias de enriquecimento dinimico e compara-los com Os
valores obtidos por GROTH e cola.boradores (11). Aplicando entdo a equa-
¢ao (26) para valores de of , f e L extraidos das.curvas do enriquecimen -
to em fungdo da vazdo de a.hmentagao apresentadas nas Figuras25e26,0b
tém-se as curvas de 5U em fungdo de L representa.das na Figura 28,

_ As curvas da Figura 28 mostram que em ambas as expenenuas
o potencxal de separac¢do passa por maximo correspondente a vazoes de a
limentagdo compreendidas entre 0,045 e 0,050 g/min, Na experiéncia n?®
8, efetuada com a diferenga de temperatura entre as tampas do rotog
AT =18,3°C, o potencial de separagao maximo & ( $U) =5x 10"

g/min e na experiencia n? 11 realizada com a diferenga T tem%eratura

AT =19,5°C, o potencial de separagaomaximoe( d U)pmax =7, 3x107° g/min,

O aumento ( $U) magx COmM o aumento de AT ocorre porque na
exper1enc1a n?lla dlfereng.a Je temperatura entre as tampas do rotor se
.apronma mais do seu valor otimo de 20,5°C doque na exper1enc1a n?8. A ex
periencia n? 11 foi, na realidade, planejada para ser reahzada. com a di
ferenga de temperatura otima. Todavia, devido ao ajuste 'imperfeito da
corrente elétrica, Que determma. a produgao das correntes de F oucoult na
tampa superior, nao foi posswel atingir exatamente esta diferencgade tem
peratura,

O potencial de separagao teorico de uma centrifuga é dado pela
equagao (58). No presente caso, wry =299,7m/s, T =318°K e Z = 66,5
cm, Introduzindo estes dados na equagao (58) e lembrando que para oUF
eD =2,35x10" 4g/cm/s, ‘opotenc §1 maximo teorico da centnfuga ZG3 si:
ria 1gua1 a{dui 3,82 x 1077 g/min, Comparando-se éste valor com
o valor encontra.g‘ana experiencia de se})aragao realizada com A T=19,5°C,
resgulta _que o potencial de separacao maxn'no determinado expenmental
mente & apenas 0,019 (& U)}n x* Este valor e extremamente . baixo em
comparagao com os potencials de separac¢io maximos de .0, 70 ( cU)t e
0, 74 ( SU) ax Obtidos nas respectivas velocidades penfencas de 252 m7s
e 280 m/s por GROTH e colaboradores {il) com a centniuga UZl1B,

O pequeno valor do potencial de separagao max1mo obtido na
presente investigagao provem do pronunciamento decrescuno do fator de
separa.q,ao do produto®., que ocorre com o aumento da vazdo de alimenta
gao (Figuras 25 e 26) e parece ser determinado pela decomposigaode UFg
no labirinto inferior da centn’fuga Esta reagao conduz, portanto,a um cu
tro inconveniente da centnfuga ZG3, a saber, a redugao acentuada de seu
potenc1al de separagdo maximo. Como a economia do processo de separa
¢ao esta condicionada a esta grandeza, segue- se que a operagdo da centrl
fuga ZG3 € menos econdmica do que a da centrifuga UZIIB,

_ Uma outra diferenga que senota em relagio aos valores dos pe
tenciais de separagdo obtidos na presente investigacdo e aos do trabalho
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de GROTH e colaboradores (11}, é o intervalo de ya.zGes de alimentagao
dentro do’qua.l ocorre o potencial de separagao maximo. Assim, das medi

das por nos realizadas, resulta que os valdres de (&U)max estao situados
no intervalo de vazoes de alimentagdo compreendido entre 0,045 e 0, 050
g/min, enquanto que os valGres correspondentes encontrados pelos pesqui
sadores alemies ocorrem em vazoes de alimentag¢io compreendidas entre
0,7 e 1,0 g/min. Esta diferenga resulta do fato do fator de separagao® a
presentar em nossas experiéncias um decreéscimo acentuado em pequena's-
vazdes de alimentagao, ao contrario do que se observa com 08 valores do
fator de separagao total obtido por GROTH e colaboradores, os guais so-
mente mostram um decréscimo sensivel em vazdes de alimentagao supe
riores a 0,5 g/min. s

Convéem mencionar aqui que para obter os valores maximos dos
potenciais de separagido nas vazoes de alimentagao mencionadas, GROTH
e colaboradores realizararm medidas indiretas destas vazoes, pois com a
centr{fuga UZIIB ndo era possivel medir diretamente vazoes de alimenta
¢do superiores a 0,42 g/min, Para isto os pesquisadores alemies exten-
deram o intervalo de medida do fator de separacgao oL para va.zGeg superio
res a 0,42 g/min por meio de experiéncias de enriquecimento estatico, nas
quais era medida a variagdo de &k em fungao do tempo. Conhecida entao a
quantidade de hexafluoreto de uranio G presente no rotor e determinado o
valor de XX no tempo t, este fator de separacdo era considerado como sen
do o valor correspondente A vazio de alimentagdo L = G/t, caso fosse pos
sivel operar a centrifuga com esta vazao. Com auxflio dos valores de<X €
L obtidos desta maneira no processo de separagi’o‘simétrigo,GROTH eco
laboradores estabeleceram graficamente a dependencia entre o fator de se
paragdo total A =0t“ e a vazao de alimenta 50, para vazdes superiores as
experimentalmente acessiveis com a centrifuga UZIIIB. A partir dos valo
res de Ol e L extraidos destas curvas, éstes pesquisadores construiram
entio as curvas correspondentes de 86U em fungao de L, que forneceram
os maximos acima mencionados. Como a operagao economica da centrifu
ga ocorre nas vazoes de alimentagao correspondentes as do pgtencial de
separagao maximo, segue-se assim que na pratica nao e possivel obter -
se o funcionamento econdmico com a centrifuga UZIIB. Tedavia, os poten
ciais de sepaz_'ai;,io medidos, que poderiam ser fornecidos por esta centr'j
fuga, apresentam interesse teorico, pois permitem o estudo do perfil de

escoamento no interior do rotor, que foi apresentado no Capitulo I,

. Na presente investigagao foi também realizada uma experiéncia
de enriquecimento estatico, a saber, a experiencia n? 10, na qual se pre
tendeu determinar a variagao do fator de separacao parcial of em fungig
do tempo, com a finalidade de extender o jiritervalo de medidas a vazoes
de alimentagio superiores a 0,1 g/min. Todavia esta .experiéncia nao for
neceu resultados reprodutfveis e, além disto, o processode separagdo nao
ocorreu simétricamente, apesar do ajuste simétrico das vazoes_ do produ
to e do;rejeito, de modo que nao teria sido possfvel aplicar o método utifi
zado por GROTH e colaboradores. ' -

) Finalmente, consideremos o potencial de separacao maximo for
necido pela centrifuga ZG3 no caso ideal em que nio se verificaria a gran
de variagdo da assimetria observada, Neste caso, os valSres experimen-
tais do fator de se’p’a.ragiock estariam situados no prolongamento do pata
mar observado na regiao inicial da curva dacol em fungao da vazdo de ali
menta.gé'.o representada na Figura 26. Utilizando-se estes valores de ™ ,
constata-se que o potencial de separagao da centrifuga aumenta continua-
mente sem passar por um méximo no intervalo de vazoes de alimentagda
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apresentado no griﬁco da Figura 28, Para determinar entio o valor mi-
ximo do potencial de separagao seria necessario extender o intervalo da
medida de( e8 para valores da vazao de alimentagdo sgyeriores as do in
tervalo considerado. Como ja mostramos, nio foi possivel realizar esta
extensiao de medidas na presente investigagdo. Por outro lado, os valores
do potencial de separacao calculados na hipotese de ndo ocorrer a varia
¢io da assimetria do processo de separagao sio comparaveis aos obtidos
por GROTH e colaboradores. Nestas condigoes, podemos langar mio do
valor do potencial de separagdo maximo encontrado numa das experién-
cias de separagdo efetuadas por éstes pesquisadores com a centn’fuga.
UZUIB para calcular o potencial de separagao maximo que deveria serfor
necido pela centrffuga ZG3. Além disto, GROTH e colaboradores (11) veri
ficaram que a relagao dos potenciais de separagao maximos medidos em
duas velocidades Periféricas diferentes (6 U)pax 1/( 6U)max, 2 € aproxi
madamente igual a relagdo entre os dois potencials de se aracaomaximos
tedricos correspondentes a estas velocidades ( & Uft x. 1 (& U)tpax, 2-Pa
ra a centrifuga ZG3 (Z] = 66,5 cm, (wrp)i= 299, 7 m/s & T = 3189K)’ e pa
ra a centrifuga UZIIB (Z; = 63,5 cm, (wrz); = 280 m/s e T2 = 310 OK)}i'a_.
equagdo (58) resulta que a relagao entre os potenciais de separagdo maxi
mos teoricos e:

( éU)tlTla.x,l i (wrz)l

2k = 1,17 (110
t 4 T .
(CU)nax,2 (wr); "1 72

Entdc, considerando gue o potenciai de separagio maximo r,nedido com a
centrifuga UZIIB nas condigdes de opera}’gio apresentadas e { SU)pax 2 =
=2,2 x 1073 g/min, resulta para a centrifuga ZG3: :

B . - -3 i
{ 'SU)max,l =1,17 ¢ 5U)max,z =2,57x10"° g/min

Este valor &, portanto, o potencial de ‘separagio maximo que a centrifu
ga ZG3 forneceria para a otima diferenca de temperatura entre as tampa:s_
do rotor de ATy = 20,5°C, caso o processo de separa¢aoc ocorresse sime
tricamente e nio se verificasse qualquer variagao na simetria do proces-
so. Nas experiencias de separggio previstas com as modificagoes ante-
riormente mencionadas, tambem devera ser verificada a confirmagaodes
te valor do potencial de separacao maximo, -

4, CONCLUSOES

A geparagao dos isotopos de uranio, na forma de hexafluoreto,
realizada na presente investigagao com a centrifuga a gas, modelo Z2G3,
de contracorrente estabelecida por convecgdo termica, operando comave
locidade periférica de 300 m/s e a temperatura do rotor de 45°C, permite
chegar as seguintes conclusoes: i

1. O comportamento mecanico da centrifuga foi plenamente sa-
tis’fatorio com a passagem de vapor de hexafluoreto de uranio atraves da
maquina durante os periodos de funcionamento utilizados,

2. As dificuldades determinadas pela agressividade quimica do
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hexafluoreto de uranio residem na reagio déste composto com o material
dos aneis de vedagdo e com os vapores de oleo presentes nos labirintos da
centrifuga, Estas dificuldades, embora nio perturbem ofuncionamentome
cidnico da centrifuga, parecem influir no proceaso de separagio.Alem dis
to, os produtos de decom})osigio solidos formados nestas reagoes podem:
chegar a obstruir os orificios na saida do gas do eixo tubular superior li-
mitando assim o perfodo de separacio continua dos isotopos em questio,
Os produtos de decomposicao volateis impurificam a fonte ic‘mica./ do es
pectrometro de massas, con}ribuindo asgim a diminuig_z}o do periodo de
realizagao das analises isotopicas, A decomposigao quimica do hexafluo-
reto de uranio € mais pronunciada no labirinto inferior, do qual e retiri
do o produto da separagao.

3. As experiencias efetuadas permitiram esEabelecer definitiva
mente 0 modo de operar que permite a realizagdo continua da separagdo
dos isotopos e da analise isotopica,

.. 4. As experiencias de separagao realizadas em refluxo total con
duziram a determinagidodo maximo fator de separagdo total A que & igual @
1,195, A este valor corresponde para o processo de separagao simetrico,
o fator de separagio parcial do produto de 1,093, ou seja, um enriqueci
mento de 9, 3%. A diferenga de temperatura entre as tampas do rotor na
qual o fator de separagdo maximo foi obtido é igual a 20,5 * 0, 59C.

5. 9 maximo fator de separacao total determinado -experimen-
talmente e praticamente igual ao fator de separagao calculado, em condi-
gOes de refluxo total, segundo a teoria da centrifuga contracorrente de-
senvolvida por MARTIN e KUHN (10). Este valor maximo € ainda igual a
92% do fator de separagdo maximo tedrico, que a centrifuga pode forne-
cer quando a contracorrente no interior do rotor apresenta o perfil de es
coamento otimo, A proximidade déstes dois fatdres de separagdo maxi-
mos mostra que, em re!:luxo total, a centri’fuga possui uma elevada eficien

"cia na separacgio dos isotopos de uranio e que o perfil de escoamento real

da contracorrente no interior do rotor nio diverge muito do perfil de es
coamento otix;no, quando a diferenga de temperatura entre as tampas doro
tor, responsavel pelo estabelecimento da contracorrente,é iguala 20,5°C,

6. Nas experiéncias de separagdo realizadas em condigbes de
produ;é'o, 0 enriquecimento diminui com o aumento da vazao de alimenta
¢d0, como requer a teoria da cenfrffuga contracorrente, Todavia,o pro=
cesso de separagdao ocorre assimetricamente, apezar do ajuste das va -
z0es do produto e do rejeito para o corte 6 = 03;. Para pequenas vazodes
de alimenta¢do, o enriquecimento do isétopo 235y ¢ sempre maior do que
o respectivo empobrecimento e vem acompanhado de uma pequena varia
¢30 na assimetria do processo de separa¢ao. Com o aumento da vazdo de
alimentagﬁo, o enriquecimento apresenta um pronunciado decrescimo,que
corresponde a uma grande variagdo na assimetria do processo de separa-
gao.

- 7.,A assimetria observada para pequenas vazdes . de alimenta
gao e atribuida 2 maneira com a qual se realiza o aquecimento da tampa
superior do rotor, Este tipo de aquecimento determinaria o estabelecimen
to, entre as tampas do rotor, de gradientes de temperatura em dire¢ac
axial, os quais variam em funcdo do raio do rotor, de modo a favorecer _
o enriquecimento realizado pela corrente descendente na regido axial da

’ centrffuga.

8. A variagdo da assimetria do processo de separagao, que sc
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observa com oaumento da vazio de alimentagao, é interpretada como sendo
proveniente doaumentoda reagﬁo de decomposigio do hexafl,uoreto de uranio
que ocorre nos labirintos da centrifuga, Como esta reagao e muito intensa
no labirinto inferior, as vazoes do produto, que entram no eixo tubular in
ferior, sao na realidade maiores do que as vazdes medidas, determinando
assim uma diminui¢do no enriquecimento, que & maior do que a previstaa
partir das vazdes medidas, Desta maneira, com o aunrento da vazdo de a
limentagdo e, portanto, da vazdo do produto,ocorreria um aumento cor -
respondente na extensao da reacdo de decomposigao, de modo que as va
zoes do produto medidas seriam cada vez menores do queas razoes reais,
que entram no eixo tubular infetrior e sio responsaveis pela diminuigdodo
enriquecimento.

9. Em virtude da grande variacdo da assimetria do processode
separacao, o potencial de separagdo maximo, medido para uma diferenga
de temperatura entre as tampas do rotor que se encontra proxima da dife
renga de temperatura otima, apresenta um valor que & igual a apenas 2%
do potencial de separagio mix'm:}o tedrico da centrifuga. Este pequeno va
lor do potencial de separagioc maximo ¢ a pequena vazdo de apglentagio,
na qual este maximo ocorre, limitam seriamenté o valor - economico da
centrifuga na sua operagio em condigdes de produgdo de uranio enriqueci

do, i

10, Devido a grande resisténcia de escoamento dos eixos tubula
res da centrifuga, a maxima vazdo de alimentagdo de UFg introduzida no
rotor.sob a pressao axial de 1 Torr foi igual a 0,1 g/min, Nestas condi-
¢Ses, caso f{osse possivel obter um potencial de separagdo maximo iden
tico ao calculado por comparacio com os dados de GROTH e colaborado
res (11), a centn’fuga nio poderia ser operada de modo a fornecer €ste po
tencial de separacaoc maximo, pois para atin.gf—lo' seria necessario utili-
zar vazoes de alimentagio superiores a 0,1 g/min,

T
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